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Kapitel 1

Einleitung

Im Jahre 1923 erkannte de Broglie, dass die Esldung der Bewegung ruhemassebe-
hafteter Teilchen die Vorstellung eines Wellengmomens ®wtig macht [1]. Davon aus-
gehend haben sich in der Physik neue Gebiete mit dem Ziel entkelt, die Wellenei-
genschaften der Materie analog zu denen des Lichts in der $déschen Optik zu nut-
zen. Den ersten experimentellen Nachweis demrifBigkeit dieser Theorie erbrachten
Davisson und Germer 1927 mit der Beobachtung von Beugungseheinungen bei der
Re ektion von Elektronenstrahlen an der periodischen Oberche eines Kristalls [2].
Nur zwei Jahre smter konnte Stern zeigen, dass die von de Broglie postuliert
Sichtweise auch auf Atome und kleine Moleke (He und H;) ausgedehnt werden
muss [3, 4]. Die leichte Beein ussbarkeit der Elektronenlegung durch statische
elektromagnetische Felder ersyglichte schon feh elektronenoptische Experimente,
die u.a. in die Entwicklung der Elektronenlithographie undElektronenmikroskopie
meindeten. Das Aufkommen leistungsiiger Kernreaktoren mit gro en Neutronen-

essen erlaubte die Entwicklung der Neutronenoptik. Die Miglichkeit der Verwen-
dung kristalliner Festkerper als optische Elemente gestattete den Aufbau neuer und
grundlegender Experimente, insbesondere die ersten Magsvellen-Interferometer
mit raumlichen Trennungen der Wellenfunktion im Zentimeterbeasich [5]. In den
letzten Jahrzehnten hat die Atomoptik einen starken Aufschiung erlebt. Atome
sind neutral und kennen Materie nicht durchdringen, daheresst sich deren Bewe-
gung nicht so leicht wie die von Elektronen und Neutronen baeussen. Erst die
Er ndung leistungsstarker verstimmbarer Laser und die Enwvicklung der Mikro- und
Nanofabrikation kleiner Beugungsstrukturen erlaubte digezielte Manipulation der
Schwerpunktsbewegung von Atomen.

Die Verfugbarkeit eines Gitters mit einer Gitterkonstanten von nur100 nm
ermeglichte auch das in der vorliegenden Arbeit beschriebeneriment. Es wird
an Hand der Fullerene Gy und C;o der Nachweis gefhrt, dass auch bei Objekten
dieser G® e und Komplexitat die Welleneigenschaften der Schwerpunktsbewegung
unter geeigneten experimentellen Bedingungen zu Tage teet Damit ist der Wellen-
charakter dieser bisher g ten Molekele demonstriert worden. Sollte es in Zukunft
gelingen, Molelale ahnlich erfolgreich wie Atome zu manipulieren, ist es denkab,
dass auf Grund der go eren Masse und reicheren inneren Struktur dieser Teilche
die Entwicklung der Molekelloptik einen ahnlich erfolgreichen Verlauf wie die Atom-
optik nehmen wird. Aber auch ohne analoge Arten der Beein $sing ep net sich die
Meglichkeit zu neuartigen Studien. Gro e Molekle, deren Komplexiat diesen schon
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die Eigenschaften kleiner Fes#xrper verleiht, koppelneber das elektromagnetische
Feld wesentlich sarker an die Umgebung als Atome mit ihren diskreten Energién
veaus. Auf diese Weise besteht durch die Beugung von Fulleem zum ersten Mal

die Meglichkeit, die Wirkung vieler theoretisch vorausgesagteDekoharenzmecha-
nismen, wie z.B. die allgegenmrtige Streuung oder Emission von \Wrmestrahlung,

auf die Ausbildung der Interferenzerscheinungen zu studés.

Das Experiment

Vor einhundertachtzig Jahren wurde der berhmte Young'sche Doppelspalt, durch
den der Wellencharakter des Lichts etabliert wurde, von Franhofer zum Beugungs-
gitter erweitert. Der vorliegende Aufbau ist vom Konzept heidentisch mit diesem
Experiment, nur dass es jetzt eine Materiewelle ist, die naadaumlicher Trennung
an einem Beugungsagitter zur Interferenz gebracht wird. Abbl.1 zeigt eine Skizze
des Versuchsaufbaus. Als Quelle des Molekularstrahls diein Ofen aus Stahl und

Verfahrbarer
Beugungsgitter 100 nm Photoionisations-
schlitten
Spalt 1 Spalt 2
Quelle
G —
- j2
10 M 10 mMm lonen
z Detektions-
y einheit
X; 1. Bl id )l
\ ) 1.04m 0.10 m 1.25m '

Abbildung 1.1: Schematisches Diagramm des Versuchsaufbaus, nicht malssge-
treu.

Keramik mit einer Schlitzblende. Der Strahl wird durch zwewerstellbare Kollima-
tionsschlitze im Abstand von etwa einem Meter fokussiert uhtrit auf ein nano-
technologisch hergestelltes Gitter. Die Intenséitsverteilung wird einen guten Meter
dahinter durch einen verfahrbaren Photoionisationsscliien, der als ortsau esender
Detektor dient, gemessen.
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Gliederung der vorliegenden Arbeit

In der vorliegenden Arbeit werden zuachst die Eigenschaften der Fullereneggund
Co diskutiert. Dies geschieht vor allem im Hinblick auf die Ankpplung der Molelele
an die Umgebungeber das elektromagnetische Feld, die eine entscheidendell®
fur die Dekoharenz spielt. Der Ein uss der verschiedenartigen Wechsahkungen
mit der Umgebung auf die kolarente Entwicklung des Schwerpunktszustands wird
untersucht. Das Kapitel endet mit Betrachtungen zur Matereoptik: Ausgehend von
der Herleitung der de Broglie-Beziehung wird der Begri, Molekeloptik\ motiviert.
Daran anschlie end werden die Kolrenzeigenschaften des Molekularstrahls und die
theoretische Behandlung der Beugung diskutiert.

Das machste Kapitel beschftigt sich im ersten Teil mit den einzelnen Elementen
des Versuchs. Darin eingeschlossen sitidberlegungen eher technischer Natur, z.B.
zur Theorie e usiver Quellen. Ein anderer Bestandteil sindlie begleitenden Messun-
gen, die die Deutung der Daten als Interferenzmuster estten. Ein Beispiel dagir
sind die Flugzeitmessungen zur Bestimmung der Well@mgenverteilung der Mo-
lekele. Im zweiten Teil werden die eigentlichen Beugungsexjpmente beschrieben,
die im darau olgenden Kapitel diskutiert werden.

Die Arbeit endet mit einem Ausblick und einer Zusammenfassg.



Kapitel 2

Grundlagen und Motivation
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2.1 Fullerene

We are disturbed at the number of letters and syllables in theather
fanciful but highly appropriate name we have chosen in thette to refer
to this Cgo species. [6]

2.1.1 Struktur, Geschichte und Herstellung

Kohlensto kommt hauptseachlich in zwei Modi kationen vor: Graphit und Diamant.
Im Graphit sind die Kohlensto atome in einzelnen Schichterangeordnet. Innerhalb
einer Schicht ist jedes Kohlensto atom an seine drei Nachba eber sg-Hybrid- -
Bindungen gebunden [7]. Im Kristallgitter des Diamant#ihrt eine sp*-Hybridisierung
der Atome zu einer tetraedischen Struktur. Erst im Jahre 19Bwurde eine dritte
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Abbildung 2.1: Atomare Strukturen von drei Modi kationen des Kohlensto s: Dia-
mant (a), Graphit (b) und das Buckminsterfulleren Cgq (C).

Modi kation in der Form eines gekappten lkosaeders entdetkdas Buckminster-
fulleren Gso oder der, Buckyball. Seinen Namen erhielt das Moledl von seinen
Entdeckern wegen derAhnlichkeit mit den geodatischen Kuppeln (Abb. 2.2) des
exzentrischen amerikanischen Architekten R. BuckminstefBucky\ Fuller (1895-
1983) [6]. Als Fullerene werden alle abgeschlossenen Kakte modi kationen aus
funf- und sechseckigen EBchen bezeichnet. Aus Eulers Polyedersatz folgt, dass Ful-
lerene genau 12 pentagonale &then haben [8]. Das Ersetzen einiger Sechsecke durch
Fenfecke in der Graphitstruktur hat eine positive Kmmmung zur Folge, was zu einer
Beimischung von sp-Bindung der Atome fuhrt. Das kleinste, nur aus den 12 penta-
gonalen Fichen bestehende Fulleren &£ konnte noch nicht nachgewiesen werden,
da die Berhrung zweier Fanfecke zu einer hohen lokalen kimmung und damit
zu heherer Spannung #hrt, was energetisch ungnstig ist. Die daraus resultieren-
de Tendenz @ir Fenfecke in der Fullerenstruktur, sich nicht zu bewhren, wird die
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Abbildung 2.2: Der von Buckminster Fuller und Shoji Sadaoefr die Weltausstel-
lung 1967 in Montreal gebaute US-Pavillon, der zur Namendgeng der Fullerene
Anlass gab. Auf der rechten Seite eine ¥ihe Darstellung eines regaren gekapp-
ten Ikosaeders von Leonardo da Vinci aus dem Bugbe Divine Proportione\ des
italienischen Mathematikers Luca Pacioli aus dem Jahre 190

Regel der isolierten kinfecke genannt [8]. Die beiden kleinsten Fullerene, dieeder
Regel gemgen, sind die beiden in Abb. 2.3 gezeigten sehr stabilen Md&dtionen
Cgo und C;o, die in den beschriebenen Experimenten gebeugt wurden. Chel-
lerene wurden entdeckt bei astrophysikalischen Untersuahgen mit dem Ziel, die
Herkunft au alliger Linien in Infrarotspektren Roter Riesensterne dwh das Stu-
dium im Labor synthetisierter gro er Kohlensto cluster zu verstehen. Ein starker
Laser wurde dazu auf eine Graphitobemche gerichtet, um Kohlensto in einer He-
liumathmosphare zu verdampfen. Die in der Gasphase gebildeten Mo wurden
durch Expansion des Heliums abgeiklt und die Clustergre e durch Flugzeitmas-
senspektroskopie bestimmt. Die bei weitemelu gsten Cluster bestanden aus 60 und
70 Kohlensto atomen. Seit 1990 gelingt es, Fullerene in madskopischen Mengen
herzustellen [9]. Dazu werden Graphitelektroden, deren Atand konstant gehalten
wird, in einem Lichtbogen in einer inerten Athmosphkre verdampft. Der kondensier-
te Ru besteht aus bis zu 10% Fullerenen, von denen die Bucknsiterfullerene etwa
3/4 ausmachen und fast der ganze Rest;&Molekelle sind. Durch Au esen in orga-
nischen Losungsmitteln und anschlie ende Chromatographie werdenied Molekelle
gereinigt und getrennt.
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Abbildung 2.3: Atomare Struktur der beiden stabilsten FullereneCg, (a) und Cq (b).
Der angegebene Durchmesser ist der maximale Abstand von Kexu Kern, der
aus NMR-Messungen und Rechnungen bekannt ist. Der Durchnses der Elektro-
nenhelle betragt etwa 1 nm, was auch dem kleinsten Abstand der Fullerene im
Ceo-Festkerper entspricht.

2.1.2 Thermische Anregung

Die im Ofen auf die TemperaturT aufgeheizten Fullerene be nden sich im ther-
mischen Gleichgewicht und weisen daher ein durch die Maxwgkrteilung in drei

Dimensionen
3=2

& = f(v)dv=4 vZe BT dv 2.1)

m
2kT
gegebenes Geschwindigkeitsspektrum auf [10], dass in ABb4 fur die bei den re-
levanten Messungen herrschende Temperatur dargestellt. illach dem Gleichver-
teilungssatz entallt auf jeden Freiheitsgradf die Energie% KT, woraus sich eine
Gesamtenergie von

f
E = EkT (2.2)

ergibt. Sowohl die Translation des Schwerpunkts als auchedRotation des Molells

beanspruchen jeweils drei Freiheitsgraderf sich. Damit ergeben sich bei einer ty-
pischen Ofentemperatur von 600C sowohl die kinetische Energi&,;, als auch die
RotationsenergieE,,; zu

3
Exin = Erot = E3 = ékT =0:11eV, (2.3)

was zu typischen Rotationsquantenzahlen von 16@Hrt [8]. Der Rest der Energie,
gespeichert als Schwingungen in den restlichen=3 60 6 = 174 Freiheitsgraden,
betragt 1°kT = 6.6 eV.
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Abbildung 2.4: Geschwindigkeitsverteilung der Buckminsterfullerene idfen bei T
=612 Cnach Maéwell. Das Maximum der Verteilung ist die au gste Geschwindig-

keit im Ensemble 2kT=m = 143 m/s. Die Durchschnittsgeschwindigkeit liegt bei
R g _———

vf(v)dv=8kT=m = 161 m/s. Die Masse des Moleils betragt 1:2054 10 24
0
kg.

2.1.3 Optische Emission

Die Welleneigenschaften der Fullereneskinen nur zu Tage treten, wenn sie bei dem
Durchgang durch das Beugungsgitter von ihrer Umgebung iseit sind. Die Ankopp-
lung mber das elektromagnetische Feld stellt eine wesentlichetpnzielle Quelle ér
Dekoharenz dar. Daher werden im Folgenden die unterschiedlichéviechanismen
dargestellt, die zur Emission von Photoneneihren.

Bis zu einer Temperatur von etwa 2000 K sind die dominierende&K ethimechanis-
men von hei em G, Infrarot uoreszenz durch Zerfall von Schwingungsmoden wh
Abstrahlung einer schwarzkrperartigen Warmestrahlung [11]. Fir die in der Quelle
herrschende Temperatur gilt das ebenfallaf Cq.

Infrarot uoreszenz

Auf Grund der hohen Symmetrie (Ikosaedergrupplg,) des Buckminsterfullerens sind
nur vier der 174 Schwingungsmoden infrarot-aktiv in erste©rdnung. Der Zerfall
dieser Moden hat die aualligen Linien zur Folge, die zur Entdeckung der Fullerene
fuhrten. Sie sind deutlich im infraroten Bereich des in Abb. .3 dargestellten Spek-
trums zu erkennen. Beim Go-Molekell sind auf Grund der geringeren Symmetrie
(Dsy) 31 der 3 70 6 = 204 Schwingungsmoden infrarot-aktiv. Die experimen-
tell ermittelten Wellenlangen und Zerfallsraten der infrarot-aktiven Moden von £z
(F1,-Symmetrie) sind in folgender Tabelle nach [8] und [11] wietgegebeh

1Die Gre e 1/ wird in den zitierten Ver e entlichungen , Frequenz\ genannt
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Abbildung 2.5: Die Dielektrische Funktion (!) von Cg. Es handelt sich um die
Zusammenfassung der Ergebnisse verschiedener Experirad8i. Dargestellt ist der
dispersive (Realteil ;) und absorptive Anteil (Imaginarteil ;) von (! ). Die schma-
len Linien im Infrarot stammen von den aktiven Schwingungsoden, die Banden im
kurzwelligen Bereich von elektronischeftt/bergangen. Zum Vergleich ist das Spek-
trum eines schwarzen Strahlers bei Zimmertemperatur gegeisiehe Kapitel 2.2.1.

| Frequenz in cm* | Wellenlange in m | Einsteinkoe zient ins ! |

526.5 19.0 36.8
575.8 17.4 14.6
1182.9 8.45 74.8
1429.2 7.00 151.6

Die entsprechenden Moden von £ liegen im Bereich von 6 bis 26 m.

Schwarzk erperartige W armestrahlung

Studiert man die Warmestrahlung kleiner Cluster mit dem Durchmessed, zeigt
sich, dass auch diese ein Spektrum mit der gleichen Temperabhangigkeit wie
die Planck'sche Schwarzarperstrahlung abstrahlen, selbst wenrd gilt. Die
einzige Anderung durch Einbeziehung der Mie-Theorie besteht in eén Anderung
des Vorfaktors. Die in Abb. 2.6 dargestellten Fits zeigen dder die Warmestrahlung
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von Laser-desorbiertem gy. Der Emissivitatsfaktor verringert sich proportional zu
d= . Fur C¢o wurde dieser Faktor experimentell zu (4 2:0) 10 ° bestimmt? [12].
Auf Grund der Abhangigkeit der Emissivi@t von Teilchengm® e und Wellenlange ist
davon auszugehen, dass sichrfC; ein vergleichbarer Wert ergibt.

200 mJlcm? 20 mJ/cl:m2

2540 K 2380 K

Intensitat
(bel. Einheiten)

n I n 1 $ 1 "
400 500 600 700 400
Wellenlange (nm)

500 600 700
Abbildung 2.6: Schwarzlerperartige Warmestrahlung von Cg [11]. Die gezeigten
Spektren sichtbaren Lichts wurden von Laser-desorbiertdfullerenen aufgenommen.

Die durchgezogenen Kurven sind die besten Anpassungen ars dachwarzlerper-
spektrum mit der Temperatur als einzigem freien Parameter.

2.1.4 Thermionische Emission

Werden die Fullerene auf Temperaturember 2000 K erhitzt, beginnen die so genann-
te thermionische Emission und die Abspaltung von £Bruchstecken, die dominie-
renden Kehlmechanismen zu werden [11]. Der erstere Prozess, der ionliegenden
Experiment zur Detektion der Fullerene genutzt wird, erlabt eine lonisation der
Fullerene mit Licht, dessen Energie unter den lonisationsergien von 7{8 eV [8]
liegt. Ding et al. haben die lonisation von Gy und C;o durch einen kontinuierlichen
Argon-lonen Laser untersucht [13]: Absorbiert ein Fullereein Photon, so zerfallen
die elektronischen Anregungen innerhalb von Pikosekundém Vibrationszustende,
weil die diskreten Niveaus der elektronischen Anregungeritrden quasikontinuierli-
chen Vibrationsanregungen wegen der hohen Zustandsdiaintstark gekoppelt sind.
Die Energie uktuiert innerhalb der Schwingungsmoden desudgeheizten Molekls.
Werden viele Photonen nacheinander inkanent absorbiert, steigt die Wahrschein-
lichkeit, dass die zu einem Zeitpunkt in einer Mode konzenérte thermische Energie
zur lonisation ausreicht; das Elektron wird gewisserma eabgedampft.

2Dabei wurde als Radiusr = 3.5 A gewahlt. und r gehen in die entsprechenden Formeln nur
als Produkt ein.
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2.2 Dekoh arenz

The only \failure" of quantum theory is its inability to prov ide a natural
framework that can accomodate our prejudices about the warigs of
the universe. [14]

Die quantenmechanische Errung der natirlichen Vorgange beinhaltet zwei schein-
bar getrennte Prozesse: Die Entwicklung eines abgeschisn ,Quantensystems\
verlauft deterministisch und linear nach der Schedinger-Gleichung bis zum Zeit-
punkt der Messung. Von Neumann nennt dieses defProzess 2\ in seiner grund-
legenden Diskussion des Messprozess' von 1932 [15]. Wird mu das betrachtete
System das Messgat durch seinen quantenmechanischen Zustand einbezogesmik
sich durch die Wechselwirkung nach Prozess 2 nur ein Zustaethstellen, in dem
die verschiedenen Messergebnisse miteinander veradkt sind. Ein solcher Zustand
kann unmeglich als unkorrelierte Mischung alternativer Mglichkeiten interpretiert
werden, wie er uns aus der akiglichen Erfahrung bekannt ist [14]. Erst von Neu-
manns Ad-hoc-Eineihrung eines nichtuni®ren und irreversiblen, Prozess 1\ bst das
Problem zumindest formal. Der Gesamtzustand aus System umdessgeat wird in
einen gemischten Zustand klassischer Wahrscheinlichlanteberfehrt, was im Ein-
klang mit unseren Erfahrungen steht. Im Formalismus der Quaenmechanik wird
dabei durch Streichung der Nebendiagonalelemente die Diematrix des korrelier-
ten Zustands durch die so genannte reduzierte Dichtematriersetzt.

2.2.1 Wechselwirkung mit der Umgebung

Der hauptsachliche und vielleicht auch einzige Mechanismus, der deefeduktion
des Zustandsvektors physikalisch bewirkt, ist diesf eine vollzogene Messung unab-
lassliche Ankopplung des Systems an seine Umgebung. Sindzdielen verschiedenen
Messergebnissen korrespondierenden Zarstle der Umgebung orthogonal phrt die
Bildung eines beliebigen Erwartungswertes auf den Erwamgswert in dem durch
die reduzierte Dichtematrix beschriebenen Zustand. Die Meergebnisse werden da-
mit unkorreliert und kennen als klassische Wahrscheinlichkeiten interpretieer-
den [14].

Der im Wesentlichen einzige Mechanismus der in dem Experimedetektierten
Fullerene, an die Umgebung zu koppeln, besteht in der Absaign und Emission von
Photonen der Wellenange . Dadurch wird eine prinzipielle Beobachtung des Ab-
standsd zweier getrennter Pfade bis zu einer Genauigkeit von etveb= -, der klas-
sischen Au esungsgrenze des Mikroskops,aglich. Unmittelbar am Beugungsgitter
sind zwei an der Beugung wesentlich beteiligte benachbaféade um die Gitterkon-
stante d = 100 nm voneinander getrennt. Ein Photon kann diesen Abstahdaher
au esen, wenn es eine Wellesthge von maximal etwa 200 nm hat. Tritt ein solches
Photon mit dem Molekell in Wechselwirkung, wahrend sich dieses in einer Superpo-
sition zweier umd getrennter Aufenthaltsorte be ndet, ist der Zustand durchdiese
.Messung\ so gut lokalisiert, dass detJberlapp der den verschiedenen Orten zuge-
ordneten Wahrscheinlichkeitsamplituden vernachkkssigbar klein bleibt. Damit sind
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die oben ervahnten Umgebungszu#tnde orthogonal und der so genannte Kollaps
der Wellenfunktion ist eingetreten.
Doch auch Photonen, die nicht diese Bedingung

2d (2.4)

erfullen, kennen bei hinreichenden Raten die Deke@lnenz des Moleklzustandes
durch die so genannte Phasendi usion bewirken. Wird ein Plton mit > d =
j* +9 an einem Molell gestreut, das in der Umgebung der Ortes und +° eine
nichtverschwindende Wahrscheinlichkeitsamplitude hagrhalt die Dichtematrix des
Schwerpunktszustands (+; +9 als zustzlichen Faktor das Skalarprodukt aus den bei
+ und +° gestreuten Photonenzusinden [16]. Diesesakst sich unter der Annahme
auswerten, dass die Bckwirkung auf das Molell vernachlassigt werden kann, d.h.
dass die Streuungucksto frei erfolgt. Fer Photonen, die der Bedingung (2.4) nicht
gereigen, gilt das immer, da sich diese Awsungsgrenze, wie in Anhang A.1 gezeigt,
im Teilchenbild als der Impulabertrag, der nicht mehr zur Zersbrung des Inter-
ferenzmusters #hrt, verstehen ksst. Damit ergibt sich #r die Dichtematrix durch
exponentielle Dampfung der Nebendiagonalelemente ein kontinuierlich&bergang
zur reduzierten Dichtematrix [16]

(£+%) = (£+%0)e )% (2.5)
Die , Lokalisationsrate\? ist durch

1NV
82 V
gegeben, wobei, der totale Wirkungsquerschnitt ist undk und Nv=V Wellenzahl
und Teilchen uss des lokalisierenden Teilchenstroms sinMit der De nition

NV ¢ .

V )

das sich nicht nur als Streu- sondern auch als Emissionsraitgerpretieren lasst,
wird (2.5) auf die Dekolarenz durch Emission von Teilchen erweitert. Die @Bmpfung
der Nebendiagonalelemente durch unterschiedliche zu Deloenz #hrende Prozes-

sei mit den dazugelorigen Lokalisationsraten ; gehen als zustzliche Faktoren
e it *9% in die Reduktion der Dichtematrix ein. Damit gilt

k? (2.6)

2.7)

P
(%)= (r£%0)e o+ 1t (2.8)

Interferenz wird ab einer charakteristischenaumlichen Trennung, der, Dekoharenz-

lange\ L
I(t) == |9ﬁ (2.9)

3Diese Bezeichnung in Anéihrungsstrichen ndet sich auch bei [16, 17]. hat eigentlich die
Dimension eines Teilchen uss": Anzahl pro Zeit- und Flacheneinheit.
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unterdruckt, wobeil? so de niert ist, dass es#r ein Gau -fermiges Wellenpaket zum
Schwankungsquadrafx  X)2 wird [17].

Im Folgenden werden die Dekddrenzraten #ir die Fullerene im vorliegenden
Experiment nach dieser Formel abgeseket, um zu zeigen, dass die katrente Tren-
nung der molekularen Wellenfunktion weit go er als die Gitterkonstante sein kann.
Der Hauptteil der hier vorgestellten Rechnungen wurde zusr von Markus Arndt

durchgetihrt.

Infrarot uoreszenz

Die Schwingungsmoden zerfallen beim hei en Molekmit einer durch die Einstein-
koe zienten A; gegebenen Rate, die als konstant angenommen werden kannil we
die Infrarotemission der wenigen aktiven Moden nur zu einegeringen Abkehlung
innerhalb der betrachteten Zeitspannen von einigen Millekunden #ihrt. Einsetzen
der Werte aus Kapitel 2.1.3 ergibt éir C¢o die Dekolarenzrate

1 X

=gz A k?=2 10”m %s (2.10)

i
Fur Cyo ergibt sich analog ein um eine Ge enordnung heher liegender Wert, i, =
2 108 m 2s i,

Emission von W armestrahlung

Fur die durch Emission von Schwaralrperstrahlung bewirkte Dekolmrenz ergeben
sich vergleichbare Werte. Nach dem Stefan-Boltzmann-Gésedst die von einem
schwarzen Korper der Emissivimt und der FlacheA abgestrahlte Leistung

P= A T4 (2.11)

Fur ein gut 600 C hei es Fullerenmolekl ergibt sich eine Leistung von 2 10 18
W, was einer abgestrahlten Energie von 0.08 eVahrend einer typischen Flugzeit
von 6 ms entspricht. Diese Energie &gt z.B. das kurzwelligste Photon, das zwischen
Gitter und Detektor abgestrahlt werden kann, mit = 15 m. Es kennen auch
mehrere Photonen go erer Wellenlange abgestrahlt werden. Da jedoch mitk?
skaliert und = 1=k quadratisch in der Anzahl der Photonen ist, whrend die
Rate nur proportional ist, wird maximal f ur ein einziges, mglichst kurzwelliges
Photon. Dessen Welleringe liegt im Planck'schen Spektrum deutlich au erhalb des
Maximalwertes, der bei T = 900 K am wahrscheinlichsten abgiahlten Wellenlange
von 6 m, wodurch diese auch mit einer dheren Wahrscheinlichkeit alsdngerwellige
Photonen abgestrahlt wird. Mit einer Rate von einem Ereigssi pro Flugzeit ergibt
sich

1 w 2 2

S T =4 10" m 2%st: (2.12)

4Dies geschah unter der Annahme, dass die Einsteinkoe ziergn bei Gy in der gleichen Gm® en-
ordnung wie die von Gy liegen.
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Rayleigh-Streuung von externer W armestrahlung

Die Umgebung auf Zimmertemperatur T = 300 K strahlt ein Schwezkerperspek-
trum mit einem Maximum bei = 17 m ab, was einer Energie von 0.1 eV ent-
spricht. Da die Fullerene sehr viel kleiner als diese Wellemge sind, streuen sie die
Infrarotphotonen entsprechend der Theorie von Rayleigh. iB Molekelle werden als
kleine Kugeln (Radiusr) homogener Dielektrizimt = 4 betrachtet. Abb. 2.5 zeigt,
dass die Wahl dieses Wertes im fraglichen Frequenzbereider durch das ebenfalls
abgebildeten Planck-Spektrum bei Zimmertemperatur gegehen ist, gerechtfertigt
ist. Fur die daraus folgende Dekddrenzrate ergibt sich damit

|
. 34 ke T °
ext—7!_3 (9)0 h—C +2

1 2
rf=9m 2s (2.13)

wobei (x) die Riemann'sche Zetafunktion ist, die sich bei Integratin eber die
Boltzmann-Verteilung ergibt [17]. Das #éhrt fer sich betrachtet auf eine De-
koharenzlnge in der Ge enordnung von Metern, weshalb die Dekadrenz durch
externe Warmestrahlung bei Zimmertemperatur zu vernackissigen ist.

Kollisionen

Neben der Mbglichkeit, dass die Kopplung mit dem elektromagnetischdreld zu De-
koharenz #ihrt, ist auch der Ein uss der Streuung massiver Teilchen zbetrachten,
da auch diese Welcher-Weg-Information liefert.

Die in Kapitel 3.1.2 berechnete Dichte der Fullerene auf dewptischen Weg ist
so gering, dass Kollisionen untereinander dort unbecksichtigt bleiben konnen.

In Kapitel 3.1.1 wird die Teilchenzahldichte der Restgasedd einem typischen
Druck vonp =5 10 “mbar zun = 1:2 10 m 3 abgeschatzt. Auf dem Weg
L eines Fullerens be nden sich daher im Durchschnith L = 0.07 Teilchen, also
tri t im Durchschnitt jedes 14. Fulleren nach der Kollimati on auf ein Gasmoletl.
Dabei wurde als Sto querschnitt = (ry+r,)? mit ry+ r, = 1.2 nm nach typischen
Molekellradien angenommen [7]. Ein Restgasmolekmittlerer Masse (z.B. N,) ist
nach der Maxwell-Verteilung etwa doppelt so schnell wie dieullerene bei einer um
einen Faktor 30 kleineren Masse. Damit besigt der mittlere thermische Impuls 1/15
des Fullerenimpulses. Da durch die Kollimation das Vestitnis von transversalem zu
longitudinalem Impuls auf 10 ° verkleinert ist, reicht der Impulsebertrag fur die mei-
sten Sto winkel und Abstande zum Detektor aus, das Fulleren aus der Reichweite
des Detektors zu sto en. Daher kann davon ausgegangen warddass Dekolrenz
durch Ste e mit dem Restgas keinen signi kanten Ein uss auf die genssene Beu-
gungskurve hat.

Zusammenfassung

Insgesamt ergibt sich nach (2.8) eine Dekehenzrate von

= Wt bt ex=26 10°m ?s? (2.14)
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wobei die Dekolmrenz durch Infrarotemission #@ir Fullerene bei einer Temperatur von
T =900 K dominiert und der Ein uss der externen Warmestrahlung vernachhssig-
bar ist. Das gleiche gilt &ir C;o, dort ergibt sich =1 :8 10 m 2s !. Daraus
folgen Dekolmrenzingen in der Gp enordnung von Mikrometern, namlich

=3 10°m; (2.15)

bzw. 1 10 ® m fur die relevanten Flugzeiten. Diese Werte erlauben den keten-
ten Durchgang der Molekle durch mehr als einen Spalt im Gitter, ohne den die
gemessenen Kurven nicht als Interferenzmuster zu eskén sind.

Dabei wurde jedoch nicht in Betracht gezogen, dass durchauaght jedes Mo-
lekel auf seinem Weg durch die Anlage ein Photon abstrahlen mus&erfallt fur
den dominierenden Prozess der Infrarotemission die Wahiginlichkeit p(t), dass in
einer Zeitspannet kein Photon abgestrahlt wird, mit e Ait, multiplizieren sich die
Wabhrscheinlichkeiten #ir mehrere Zergéllei =1;2;::: zu

P
pity=e At (2.16)

Daher emittiert immerhin jedes #infte der Buckminsterfullerene kein Photon zwi-
schen Gitter und Detektor. Far die C;o-Molekelle ist jedoch dieser Anteil verschwin-
dend klein ( 10 °).

2.2.2 Gravitation

Stellvertretend fur viele andere Dekolrenzvorstellungen soll nur eine Hypothese von
Penrose [18] erehnt werden: Die Gravitationswechselwirkundgeg zwischen den bei-
den raumlich getrennten Anteilen der Wellenfunktion #hrt demnach zur Reduktion
des Zustands auf einer Zeitskala von

|
1 h em?2 ' nd

To= — = — =h = ——:
G G Ec d Gm?2

(2.17)

was #ir die im Experiment relevante Separatiord von mindestens 100 nm auf Zei-
ten in der Gre enordnung von Jahrmilliarden fuhrt. Damit kann die gravitations-
induzierte Dekoharenz nach diesem Schemarfdas vorliegende Experiment getrost
vernachkssigt werden werden.
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2.3 Materiewellenoptik

Die gre te Kunst im Lehr- und Weltleben besteht darin, das Problemin
ein Postulat zu verwandeln, damit kommt man durch. [19]

2.3.1 Materiewellen

Die Planck'sche Beziehung
E = h! (2.18)

fuhrt dazu, mit einer Portion isolierter Masse der Energi& ein periodisches Pano-
men der FrequenZ zu assoziieren. Begibt sich der Beobachter in das Ruhesyste
dieser Masse, ergibt sich aus Einsteins relativistischeng&rgie im mit der Geschwin-
digkeit v bewegten System

E= me?i= plC 2.19
= mc°:= pl:z (2.19)
fur := v=c=0 die RuheenergieE, = mc? mit der Ruhemassem. Es lasst sich ein

internes periodisches Pinomen beobachten, dass in Phase mit
e "ot (2.20)

schwingt, also die Frequenz

o= —
aufweist. Dabei istt die Eigenzeit der Masse. Bewegt sich die Masse mit der Ge-
schwindigkeitv = c¢ relativ zum Beobachter, folgt aus der Lorentz-Transformaon
t! (t x) der Schwingung (2.20)

(2.21)

eloty gioft 0= d( glox Lot) = glkx ). (2.22)

dass die Bewegung eineseéfpers nach der speziellen Relatittstheorie zusammen
mit der Planck'schen Beziehung (2.18) zwangsl g mit der Propagation einer Welle
assoziiert werden muss, deren Wellenzahl

P
= = 2.23
: (2.23)
ist. Mit dem relativistischen Impuls p = mv ergibt sich im letzten Schritt auf die

gezeigte Weise die von de Broglie 1923 gefundene Beziefung

o= hk= " (2.24)

5Zunachst hatte er dieselbe Beziehung als Theorieuf Lichtteilchen, die eine kleine, mit der
Farbe korrespondierende Ruhemasse haben sollten, gefumdg0, 21].
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die analog zur Planck-Beziehung (2.18) eine Materie- mitrear Welleneigenschatft
verknepft. Eine andere direkte Folge der Gleichungen von Plancknd Einstein ist,
dass das Produkt aus Gruppengeschwindigkeit;, := @!=@ kind Phasengeschwin-

digkeit vpy, = !=k der Materiewelle kodﬁstant ist, was man durch Umformen der
Einstein'schen Energiebeziehung zu = c¢2k2 + ! § erkennt:
VorVph = G (2.25)
Fur die Phasengeschwindigkeit ergibt sich nach (2.23)
I ¢ @&
= = —-= — 2.26
Vph K v ( )

Damit lasst sich die Gruppengeschwindigkeit der Welle als die Sawpwunktsge-
schwindigkeit des Teilchens identi zieren. Da beide Geselndigkeiten sich stets
unterscheiden, zeigen Materiewellen immer dispersivesrialten, d.h. ein Wellen-
paket dehnt sich bei der Propagation aus.

Betrachtet man den nichtrelativistischen Limes kleiner Gechwindigkeiter? durch
Entwickeln von pund E um =0, erhalt man fer die Wellenzahl

k=" (2.27)
h
und fur die Frequenz
E 1 1 hk?
| = — = — — 2 = —
s mc? + 5 mv Lo+ S (2.28)

Die Ruhefrequenz! o geht in die im Folgenden betrachteten Gleichungen nur als
konstanter Phasenfaktor ein. Daher kann diese ohrfenderung der Ergebnisse fal-
lengelassen werden, indem die Ersetzung

k2

s o (2.29)

=)

durchgekihrt wird.

Durch Betrachtung des®bergangs von der geometrischen Optik auf die Wel-
lenoptik, den er als analog zuntbergang von der klassischen Mechanik auf die
Mechanik der Materiewellen annahm, gelangte Sabdlinger 1926 zu dem Postulat
seiner Di erentialgleichung

BH =E; (2.30)

wobei  die Materiewelle ist, die im kmftefreien Raum in Phase mit einer ebe-
nen Welle (2.22) ist. Die Propagation der Materiewelle wirdlurch die Schedinger-
Gleichung auch im potenzialedliten Raum richtig beschrieben. Der Hamilton-
Operator ¥ besteht dann nicht nur aus dem Operator der kinetischen Engie,
sondern beinhaltet auch das PotenzialE ist der Energie-Operator, dessen Eigen-
wert die Energie der Materiewelle ist.

8Im vorliegenden Experiment betragen die lmchsten Geschwindigkeiten wenige Hundert m/s,
daher gilt 10 % 1.
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2.3.2 Molek wloptik

Der Hamilton-Operator fur die Elektronen e und Kerne n eines Molells in einem
externen PotenzialV lasst sich ausdacken als

B =T+ Tp+ Veet Vo + Vop + V; (2.31)

wobei dieT die Operatoren der kinetischen Energie und di¢ mit Indizes die Cou-
lombenergien zwischen allen Elektronen und Kernen bezeiem. Die Bestimmung
der Eigenzusande eines solchen Hamilton-Operators ist im Allgemeinemalytisch
nicht meglich, aber der gro e Massenunterschied zwischen Elekiren und Kernen
gestattet eine getrennte Behandlung der Dynamik von Kernemnd Elektronen. Dies
erlaubt eine Berechnung der statioaren Zusende des Molekls mit sterungstheore-
tischen Methoden. Die Translationsbewegung des Mok lasst sich vollsandig und
in Strenge nur von der Schedinger-Gleichung &@r die Kerne separieren [22]. Aber
auch fur das Gesamtsystem é&nnen Schwerpunktsbewegung und innere Dynamik
als entkoppelt betrachtet werden, wenn eine gegenseitigeddn ussung, etwa durch
die Emission oder Absorption eines Photons, vernaetssigt werden kann. In Kapi-
tel 2.2 wird gezeigt, dass der Ein uss der Evolution des inteen Zustands auf die
Schwerpunktspropagation unter den gegebenen experimdige Bedingungen weit-
gehend vernactdssigt werden kann. Daher ist die Dynamik des Schwerpunktmi
Wesentlichen durch eine geshnliche Einteilchen-Schedinger-Gleichung

h? )
ot 2 (gt + V(EL) (E1)= Ihgt (+;1) (2.32)

gegeben, wobem die Gesamtmasse des Molels ist. Fur ein zeitunabhangiges Po-
tenzial V (¥), das keineWUbergange zu anderen internen Zushden induziert, Bsst
sich die Zeitablangigkeit von der Wellenfunktion separieren [23]. Durch diErset-
zung (¥ t)! (1°)ei%t mit E = const und der De nition

ky (£)? = Zh—T (E V() (2.33)

erhalt man eine formale Analogie zur Helmholtz-Gleichung aused klassischen Op-
tik [24]
(r 2+ ki(£)) (F)=0; (2.34)

wodurch der AusdruckMolekeloptik gerechtfertigt ist. Im vorliegenden Experiment
wird jedoch V noch nicht im Sinne eines,optischen Potenzials\ benutzt, d.h. um
Brechungserscheinungen gezielt hervorzurufen. Die urdachten optischen E ekte
(Beugung am Gitter) resultieren im Wesentlichen aus der Wdlgeeigneter Rand-
bedingungen @ir (¥;t), dessen Propagation senkrecht zur Gravitation frei ist. Br

wesentliche Unterschied zwischen der Optik des Lichts unded massiver Teilchen
besteht in der Dispersionsrelation, die Frequenz und Wellenzahl k einer Wel-
le zueinander in Beziehung setzt. & masselose Quanten ist = ck linear in Kk,

wahrend aus Gleichung (2.33) auch bei potenzialfreier Aushtung des Teilchens
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eine im Wesentlichen quadratische Akdngigkeit folgt, die zu Dispersion #hrt. Ein
anderer wichtiger Unterschied besteht darin, dass massiVeilchen keine konstante
Geschwindigkeit haben. Dasefhrt dazu, dass dietberlegungen zu den Koéirenzei-
genschaften von Licht sich nicht direkt auf Materiewellerubertragen lassen.

2.3.3 Wellenfunktion des Schwerpunkts

Die Ausbreitung der Fullerene im besprochenen Experimenstinur in der vertika-
len z-Richtung nicht kraftefrei: Die Molekelle werden von der Schwerkraft mit dem
in guter Naherung linearen PotenziaV (z) = mgz (mit der Fallbeschleunigungg)
angezogen. In der longitudinalenx) und transversalen Richtung senkrecht zur Gra-
vitation (y) ist die Bewegung frei. Die Sclodinger-Gleichung (2.32) lautet damit

h—2r 2 (£,t)+ mgz (¥t)= ih@ (+;1): (2.35)

2m ’ g T et '

Die allgemeinste losung dieser Di erentialgleichung ist eine Superpositioebener
Wellen in den kmftefreien Richtungenx undy. In z-Richtung ergeben sich Wellen,
deren Ortsablangigkeit durch eine losung Ai(u) der Airy'schen Di erentialglei-

chung Ai%u) = zAi(u) gegeben ist, wobei das Argumenti eine lineare Funktion

von z ist (siehe Anhang A.2):
!

z
% _ k2 . 2
(/1) = (:—)3 a(k) Ai z T g (koctkyy B (2.36)
(mit = ﬁig). Ist der Impulszustand alsa(K) = ax(k«) ay(ky) a,(k;) darstellbar,

faktorisiert auch die Ortsdarstellung:

(Kt) = Z%(E;t) y(Y;1) hkzz(z;t)
Z—X ay (ky) € 2m ) (2.37)
Z% ay(k,) &®Y 8 | (2.38)
Z% a,(k;) Al 2 1'25 e It (2.39)

2.3.4 Wellenpakete

Die Molekele erhalten im Ofen durch Sé e mit anderen Fullerenen einen isotrop
verteilten Impuls, der in longitudinaler Richtung fer die nachgewiesenen Molele
um hkq zentriert liege. Die Unsclarfe Kk in dieser Richtung hangt eiber die Heisen-

berg'sche Unschrferelation L
X k > (2.40)
mit der Genauigkeit der prinzipiellen Lokalisierbarkeit x der Molekelle durch die

Sto prozesse zusammen. Eine genaue Kenntnis der Impulsleafunktionen dieser
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Elementarereignisse mit der Breite k©®" werde ein Ausrechnen der Wellenfunk-
tion im Raum gestatten. Unter der Annahme, dass die Wellenfiktion Gau -f ermig
und dass x von der Gre enordnung des Molekldurchmessers sei,akst sich die
longitudinale Ausdehnung eines Wellenpakets am Beugungsgy zu einer Gre en-
ordnung von Millimetern abschatzen (Anhang A.3). Die zeitliche Verge erung eines
Wellenpaketes ist jedoch eine in einem nicht zeitaufgeiten interferometrischen Ex-
periment nicht zugangliche Messgw e [25, 26]. Der Grund besteht darin, dass ein
um einen Impulshky, 6 0 zentriertes Wellenpaket im Impulsraum durch eine Ent-
wicklung nach bei freier Bewegung ebenen Wellen ein im Raurazdlierendes Wel-
lenpaket wird, dessen Einlillende sich mit der Gruppengeschwindigkei% bewegt.
Die Fourier-Komponenten der Welle mit einem g eren (kleineren) Impuls alshkg
bewegen sich schneller (langsamer) als das Zentrum. Das hait nur ein Zer ie en
des Wellenpaketes zur Folge, sondern bewirkt auch eine Agyretrie der Oszillation:
die Wellenlange ist umgekehrt proportional zum Impuls, daher werden,ig/in Abb.
2.7 gezeigt, die langsamen Anteile gedehnt und die schnelggestaucht. Wird nun ein

Zeit
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Abbildung 2.7: Dispersion eines freien Materiewellenpakets. Gezeigt didas Abso-
lutquadrat (blau) und der Realteil (rot) der Wellenfunktion.

Wellenpaket in einem Interferometer kolrent in zwei gleiche Anteile aufgespalten
und mit einer Wegdi erenz versehen wieder zubberlagerung gebracht, ist defJber-
lapp der beiden Anteile noch keine hinreichende Bedingunerfdie Beobachtbarkeit
von Interferenz in einem Experiment ohne Zeitawsung. Die Superposition der Au-
enzonen der beiden Wellenpakete mit stark unterschiedlen Frequenzen in Raum
und Zeit fehrt zwar zu Schwebungen. Diese mitteln sich jedoch in einestationar
Ereignisse summierenden Experiment heraus, wenn die Wegdenz gre er ist als
die Ausdehnung des Wellenpaketes zum Zeitpunkt der &paration. Das ksst sich
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einsehen, indem man die WahrscheinIichkeitsdichtgdxj (x%t) + (x;t)j2 zweier
umx x%=: = constgegeneinander verschobener Wellenpakete ausrechnet. Der
Interferenzterm z

dx (X 1) (1) (2.41)

verliert im Allgemeinen seine Zeitabhngigkeit [23], daher ist das Interferenzmuster
unabhangig von der Verbreiterung der Wellenpakete. & ein Wellenpaket aus einer
Gau -fermigen Impulsfunktion um ko mit der Unscharfe  k (halbe e ™*-Breite’)

gilt explizit [23] 7

dx (x  :t) (x;t) = %fe & ke (2.42)

Die halbee **-Breite der Einhellenden, die proportional zum Kontrast isibility)
ist, wird ublicherweise als Kolarenzlnge
1
lcoh : pﬂ (2.43)
bezeichnet [23].

Eine Gro e wie  ki©"™" st jedoch im vorliegenden Experiment etwa durch Mes-
sung der daraus resultierenden Karenzknge nicht beobachtbar, da in der Quel-
le keine identischen Zusinde pmpariert werden, sondern ein Ensemblehnlicher
Zustande. Das Ergebnis einer Messung wird sowohl durch die Eigehaften der mi-
kroskopischen Ereignisse (8te, die einen Impulszustanda, (K) zur Folge haben)
als auch durch die Ensembleeigenschaften bestimmt.

2.3.5 Koh arenz

Longitudinale Koh arenz

In longitudinaler Richtung (x) ist das Ensemble durch die Verteilungp(ko)dko
der Impulse ko in x-Richtung gegeben. Zur Bestimmung der longitudinalen
Koharenzlnge wird die Autokorrelationsfunktion

(xtx%5t9 = (X%t9 (xt) (2.44)

berechnet, die den K%hrenzgrad eines Wellenfeldes unter Beeksichtigung des En-
semblemittels (:::) :=  dkg p(ko) (:::) beschreibt [27]. Setzt mandr (x;t) die Ent-
wicklung (2.37) ein, wobei der Index unterdreickt und der Impulszustand zur Ver-
deutlichung der Abhangigkeit zurachst um den Indexk, erganzt wird, erhalt man

z Z 41,0 oo A .
(xtx5t) = dko p(ko) 2—k a (K9 e 0% %) % (k) €0
deodeZ i( KOO+ hk® 0 hi 2
= 5 5 dkop(ko) (k) a(k) €6 I B (2.45)
| {z }
a (k9 a(k)

"Alle in der vorliegenden Arbeit benutzten De nitionen f ur die Breite einer Gau 'schen Glocken-
kurve sind in Abb. A.3 zusammengefasst.
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Dabei gilt fur a (k9 a(k), dass die Diagonalelemente

wi (k) := a (k) a(k) = ja(k)j? (2.46)

dem aus der Flugzeitmessung ermittelten Wellenzahlspekin wy (k) des Moleku-
larstrahls entsprechen [28]. & thermische Quellen lennen ay, (k) und a., (k9 als
statistisch unabhangig angenommen werden [27], da diees¢ hochgradig ungeord-
net erfolgen und die Breite k©®" eines Elementarereignisses zu vernaghsigen
ist gegen die Breite (3.38)

KEnsemble) — 4 q1gllm 1 (2.47)

der in Kapitel 3.1.6 bestimmten thermischen Verteilung. Danit rechtfertigt sich der
Ansatz [27]
(k;k) = (kik) (kK= we(k) (k Kk (2.48)

in dem wegen der Orthogonalit der Delta-Funktion gilt, dass a (k9 a(k) mit der
Dichtematrix (k% k) identi ziert werden kann. Dieser Ansatz wird auch durch ex
perimentelle Befunde von Rubenstein et al. unteratzt, deren Messungen an ther-
mischen Natrium-Strahlen die Abwesenheit von Nebendiagalelementen der Dich-
tematrix zeigen [29]. Eingesetzt in die Autokorrelationsinktion (2.45) folgt

Z w072 _ , .
(x;t;xo;to) = (;_k %Wk(k) (k k‘)e'( k°x+%t+kx %t)
Z _ i 2
= %wk(k)é G B (2.49)

Daraus ergibt sich die aumliche Koharenz (x;t;x%t), die das Ensemblemittel des
Interferenzterms (2.41) ist, als die Fourier-Transformabn der Impulsverteilung des
Ensembles: Z 4k

(x;t;x%t)= (x x9= 2—Wk(k) g x X9, (2.50)

Mit dem gemessenen k-Spektrum (3.37) eatt man die in Abb. 2.8 gezeigte Kurve.
Daraus ertalt man durch den Vergleich mit einer Gau 'schen Glockenkwe nach
der De nition (2.43) eine longitudinale Koharenzknge von

IM'=1:7 10%m (2.51)
ab.

Anschaulicher ksst sich eine longitudinale Kolrenzlknge auch direkt aus der

Breite 1 1
k, k=2 — — (ko > k) (2.52)
2 1

des Wellenzahlspektrums des Ensembles unter der Annahme dpharischen Aus-
breitung von Ensemble-Wellenpaketen ableiten. Dazu beirhtet man die Propaga-
tion zweier Komponenten mit den Wellerdngen ; und , von der QuelleQ entlang
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410 21

Abbildung 2.8: Raumliche Koharenz ( x  x9 in longitudinaler Richtung. Gezeigt
sind der Absolutbetrag (blau) und der Realteil (rot) der Auokorrelationsfunktion.

zweier getrennter Pfade ; und , zum Detektor P, wie in Abb. 2.9 gezeigt. Die
Lange der beiden Pfade unterscheide sich um einen Betragé 0 und fer die Welle
1 sei die Bedingung#r konstruktive Interferenz erflllt, d.h. es gilt

A = n; (2.53)
1

wobein eine ganze Zahl ist. De niert man die Kolarenzknge z.B. so, dass die Anzahl

der in | passenden Wellemingen von Welle 2 gerade + % ist, dann interferieren

beide Wellenzige am Aufpunkt P gerade destruktiv. Damit ist der Wegunterschied

gro genug, das Interferenzmuster zu zersten. Es gilt also &r diese De nition der

Koharenzknge:

l—k: n und I—k:n+}: (2.54)
1 2 2
Die Subtraktion dieser beiden Gleichungerefrt mit (2.52) auf
1 1 (ko k) 1
Kk — — =hk—===: 2.55
« - T Eheyreg (2.55)
Damit folgt
Iy = : 2.

Wahlt man fur k, k; z.B. die volle Breite bei halbem Maximum (FWHM)
der longitudinalen Geschwindigkeitsverteilung, ergibt ish fur die longitudinale
Koharenzknge
1P =2:3 10 2m: (2.57)
. : : :
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Q I

Abbildung 2.9: Beschmnkung der longitudinalen Kokarenz durch die endliche Breite
des Wellenkngenspektrums.

Der Grund fur den Unterschied zwischen (2.51) und diesem Wert liegt ired Freiheit
der De nitionen der k-Breite und der Bedingung #r hinreichende Zersbrung des
Interferenzmusters.

Transversale Koh arenz

Bevor die durch die Kollimation gegebenen Kaldrenzeigenschaften des Molekular-
strahls in transversaler Richtung §) untersucht werden, stellt sich die Frage, ob
die kurze longitudinale Kolarenzlnge die transversale bescanken kennte. Das
ware der Fall, wenn die transversale Separation zweier Pfaden Gitter einen
Langenunterschied der Pfade zur Folgeskte, der gre er ist als die longitudinale
Koharenzlnge. Dazu wird, wie in Abb. 2.10 skizziert, der drzeste optische Pfad
zwischen QuelleQ und Detektor P mit einem langeren Pfad, der am GitterG die
transversale Entfernungl zur Achse QP hat, verglichen. Der Wegunterschied zwi-
schen beiden Pfaden | setzt sich aus zwei Anteilen zusammen, o auf der Seite
der QuelleQ und Ip auf der Seite des Detektord®. Mit dem Satz des Pytha-
goras lassen sich die beiden rechtwinkligen Dreieckber den LengenLq und Lp
auswerten, was auf das Gleichungssystem

| = o+ Ip
(LQ+ |Q)2 = Lé"‘ |2
(Lp+ 1p)?> = L3 +1? (2.58)

fuhrt. Au esen nach ergibt

) I( 1+2Lo)( [+2Lp)( 1+2(Lg+ Lp))
| = (Tr Los o) (2.59)
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Q L,=1.14m G L,=1.25m P

Abbildung 2.10: Beschenkung der transversalen Koarenz durch eine endliche lon-
gitudinale Koharenzlange.

v 00000
u
P— _
P2”‘7QI‘P=1;09 | m'2: (2.60)
Lo+ Lp
wobei (2.60) das erste Glied der Entwicklung vom( 1) um | = 0 ist, also fer

| Lq.p inguter Naherung ailtig ist. Setzt man fur | die kleinere Kolarenzknge
(2.51) ein, ergibt sich eine durchly beschmnkte transversale Kolrenzknge von
mindestens

1P =1:4 10 ®m: (2.61)

Die transversale Komrenzknge folgt wie die longitudinale aus der Ensemble-
Verteilung des Impulses [30]. Die Impulsverteilung in trasversaler Richtung wurde
nicht gemessen, abembst sich aus der Geometrie und der Messung der longitudina-
len ableiten. Dazu betrachtet man den Molekularstrahl, dewie in Abb. 2.11 gezeigt,
durch zwei SpalteS; und S, kollimiert wird. Die transversale Impulsverteilung
ja(k)j?> bei Spalt 2 kann auf Grund der kleinen Welleminge von Pikometern in
der klassischen Mherung bestimmt werden, d.h. die Propagation der Moleke ent-
spricht den Trajektorien klassischer Partikel. Die Maximlwerte Kkmnax Sind damit
durch die hechste erreichbare Transversalgeschwindigkeit

1
? — E(Sl+ S2) _ S1t S W
Vimax

"~ Verweildauer zwischerS; und S, = 2 Lg

(2.62)

8k ohne Index ist jetzt die y-Komponente des Impulses.
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W—— L;=1.0dm —» G P

I
| | | ‘

10
s,=10 pm s,=10 pm g

Q-

10cm X

Abbildung 2.11: Die Geometrie der KollimationsspalteS; und S,. Die beiden Di-
mensionen sind um vier Go enordnungen zueinander verzerrt.

begrenzt und langen ihrerseits von der breit verteilten longitudinalen @schwindig-
keit vy linear ab:

T Vi =0 Vo (2.63)

Fur eine feste Geschwindigkeit ergibt sich bei gleichgro en Spalters; = s, fur
die Impulsverteilung als Funktion der transversalen Koorithate das Bild der Faltung
zweier gleich breiter Rechteckfunktionen, d.h. linearesn&teigen der Intensiat bis
beide Rechteckeaibereinander liegen und danach lineares Abfallen. Unter Behtung
der Normierungsbedingung (A.16) ergibt sich ein Dreieck d&lache 2 :

8
3+ kzkax fur 0 > k Kimax
ja, (07 = 2 | oL e far0 k<K
é 0 sonst
3 Vik + z_kvg fur 0>k VK
= 2 §+k z—kvkz far0 k< v, (2.64)
: 0 sonst

Eine Messung der tragsversalen Impulsverteilung hinter 8ff 2 weirde das Ensem-

blemittel ja, (k)j2 := dvw,(v)jay(k)j> ergeben. In Abb. 2.12 (a) ist das Ensem-
blemittel und die Verteilung fer eine feste Longitudinalgeschwindigkeit dargestellt.
Die transversale Komrenzknge ergibt sich analog zu der longitudinalen aus der
raumlichen Autokorrelationsfunktion [30]

de' 2 ak(y ¥9
(vi)=(y ¥) = S-jakje
Z dk Z _
= 5 dvww)jay (K7 e
z 1 cos vi(y Y9

2 dvew(vy) (2.65)

2viy y92

wobei die Integration im k-Raum eber das Dreieck im letzten Schritt analytisch
ausge#ihrt wurde, was auf eine reelle Funktionsfhrt. Abb. 2.12 (b) zeigt das Er-
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(@) o (b)

7 ;oK -7 -7 -7 -7 -7 -7
210 3-10 -7.510 =510 -2.5-10 2.510 510 '7.5-10

- v-y’
-3.10" -2:107 -1-10’ 1.107

Abbildung 2.12:1n (a) ist die Verteilung des transversalen Impulses bei Sp& bei
gleichgro en Kollimationsspalten #ir das Ensemblemittelja,, (k)j? blau dargestellt.

Zum Vergleich ist die Verteilungja;o1 m=s(k)j2 fur die wahrscheinlichste Longitudinal-
geschwindigkeit rot eingezeichnet. In (b) ist die Autokorlationsfunktion in trans-
versaler Richtung (blau) gezeigt. Zum Vergleich ist die Fater-Transformation der
dreieckigen Impulsverteilung #ir die wahrscheinlichste Longitudinalgeschwindigkeit
rot gezeichnet.

gebnis der numerischen Mittelungeber das Ensemble. Die halbe “*-Breite des
Kontrastes ist wieder die Kolarenzlnge. Damit ergibt sich

19 =11 10" m: (2.66)

Der Vergleich mit (2.61) zeigt, dass die transversale Kahenzklnge nicht durch
die longitudinale beschankt wird. Die Kollimation fehrt zu einer sehr schmalen
koharenten Ausleuchtung des Gitters in der G enordnung der Gitterkonstanten
d=10 ’ m. Daher erwartet man eher typische Doppel- oder Dreifachajpbeugung
als Beugung am Gitter.

2.3.6 Beugung

Es wurden zwei verschiedene Artze zur theoretischen Beschreibung des Beugungs-
musters verfolgt. Beide beucksichtigen die endliche Auesung des Detektors und die
sich durch die endliche Kollimation und die Breite der Wellelangenverteilung erge-
benden Kolarenzverluste. Dazu wird das Beugungsmuster, dass Molekele einer
konstanten de Broglie-Wellerdnge %emessen swde, durch das Integral

dw () (2.67)

eiber die Wellenkngenverteilung (3.36) im Ensemble gemittelt. Die Kollim@on be-
wirkt eine transversale Kolarenzknge, die wenigen Gitterkonstanterd entspricht.
Daher ist das Beugungsmusteref eine konstante Wellendnge durch den Ausdruck

fur die Beugung ann Gitterstrichen in der Fraunhofer-Naherung
0 1
sin .2 ? sin? nd 2
lo(p; )= 1o @—F——A — G (2.68)
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aus der klassischen Optik gegeben [31]. Dabei bezeichhelie Breiten der Einzel-
spalte des Gitters undp die Position des Detektors im AbstandLgp zum Gitter.
Die Kollimation wird auf zwei Weisen besicksichtigt: Einerseits durch Wahl eines
kleinen n (2 oder 3), so dass die kailrent ausgeleuchtete Breite der transversalen
Koharenzlnge entspricht, und andererseits durch Einbeziehen eingeometrischen
Verbreiterung. Dazu bietet sich die Messung des kollimiegh Molekelstrahls oh-
ne Gitter c(p) an, die sich z.B. als Glockenkurve parametrisieremsst (vgl. Abb.
3.18 (b)). Faltung dieser Funktion mit der Beugungskurve hahaltet gleichzeitig
die Wirkung der endlichen Au esung des Detektors, denn diesedst sich ebenfalls
als Faltung mit der Detektorbreite verstehen, die irc(p) bereits enthalten ist. Damit

ergibt sich insgesamtdr die theoretisch erwartete Intensiat
z z

W@ = dw () dle(; )olp ) (2.69)

Ein Problem dieses Ansatzes liegt in der Verwendung des Auadks fur die Gitter-
beugung (2.68). Erstens werden bei der Herleitung vdg der Einfall von senkrecht
auf das Gitter tre enden ebenen Wellen vorausgesetzt. DiesAnnahme ist nicht ge-
rechtfertigt, weil die Deuse des Ofens viel @rer als der erste Kollimationsspalt ist,
weswegen nicht-senkrechte Einfallsrichtungen nicht veawhlassigt werden lbnnen.
Zweitens bricht die Fraunhofer-Mherung zusammen, wenn das Beugungsbild in das
durch
X2

L — (2.70)
gegebene Nahfeld bdi reickt [32], wobeix die Gre e der beugenden Struktur ist.
Fur den vorliegenden Aufbau heit das, dass die eirbeinzelnéﬂllerenmolewl be-
schreibende Welle das Gitter bis zu einer Breite von Lgp , also unter zwei Mi-
krometern, koharent ausleuchten darf, damit die Beugung im Fraunhofer-Rgme
korrekt beschrieben werden kann. Doch muss diese Voraugselg nicht gegeben
sein. Es &sst sich sogar zeigen, dass es eine sinnvolle Sichtweigedise Materie-
wellen aus dem Ofen als inkalrente Mischung monochromatischer, ebener Wellen
zu betrachten [33]. Daher ist eine Theorie zu verwenden, dite Meglichkeit zur
Nahfeldbeugung beinhaltet. Dazu bietet sich ein Ansatz arger sich #r die Be-
schreibung von Neutronenbeugung beart hat und nur von Grundprinzipien aus-
geht [34]. Er besteht darin, dass die Beierge aller Teilwellen in der Detektorebene
integriert werden, um dort die Intensi®t zu erhalten. Man nimmt zurachst an, dass
der erste Kollimationsschlitz der Breites; von einer ebenen Welle beschienen wird.
Das lasst sich mit dem Huygens'schen Prinzip als Ausbreitung vdfugelwellen ent-
lang der Spal® nung sehen. DietUbergangswahrscheinlichkeit, von einem Punks
in der © nung von Schlitz 1 zu einem Punktp beim Detektor zu gelangen, ist das
Absolutquadrat der durch die Kugelwelle gegebengbergangsamplitude

1. 2
Fe'(kr SR (2.71)

Dabei ist r die Lange des Pfades. Steht ein Beugungsgitter zwischen den leeid
Punkten, lasst sich die Feynman'sche Integratiomber alle meglichen Wege para-
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metrisieren, indem nach Abb. 2.13ber alle geraden Pfad&;G und GP summiert
wird [35]. Damit ist die Ubergangswahrscheinlichkeit durch eine Summe in Schrit-
S g p

< Lss i Lep ——————

S, S,G P

Abbildung 2.13:Schema der Pfade durch das Beugungsgitter. Die lexente Summe
der rot gezeichneten Pfade(Superposition der Wahrscheaafikeitsamplituden) stellt
die Ubergangsamplitude dar.

ten von d uber die Gittere nungen bei g, gegebenpber die jeweils der Einzelspalt
integriert wird. Dabei weirde sich die Summationeiber die © nung von Schlitz 2
erstrecken, wenn die Entfernung zwischen dem zweiten Katlationsschlitz und dem
Gitter, die im Exeriment etwa 10 cm betmgt, vernachkssigbar vare. Die Gegeben-
heiten der vorliegenden Geometrie werden exakt laksichtigt, wenn mans, nach
Abb. 2.14 durch eine e ektive Schlitzbreites; ersetzt.

e 2
s5 gz+%
X2 1 .
gkrsgp tgg (2.72)
: r(s;o;p
9o= 52790 2

Die Pfadlange ist nach dem Satz des Pythagoras durch

q q
r(s;g;Pp= L3g+(g )2+ L% +(p 0)2 (2.73)

gegeben. Alle Ortsvariablers, g und p sind kleiner als etwa 10* m. Daher lasst sich
in der Fresnel-Naherung die Entwicklung des Exponenten

- 2 4
KT ZeoE kL +i 20§ K
% Rl

< 108 <10 6

(2.74)

nach dem zweiten Term abbrechen. Der dritte Term ist vernathassigbar gegen den
zweiten und kann, da er viel kleiner als von der @renordnung Eins ist, auch das
Vorzeichen des Phasenfaktors nicht umdrehen. Der erste Wernst ebenso wie die



30 Grundlagen und Motivation

S, s, G P

Abbildung 2.14: Die wirkliche Breite von Schlitz 2 ist durch den Ausdrucks, =
é(LS s5 Ls,cS1) gegeben.

Zeitabhangigkeit konstant in g und s und fellt daher aus dem Betragsquadrat. Das
Integral lasst sich analytisch auswerten, wenn man auch noch den Antpdenfaktor
1=r streicht. Der Wegunterschied langer und kurzer Pfade betgt nur Nanometer
und die durch den Amplitudenfaktor bewirkte relative Anderung von 10 ° recht-
fertigt auch diese Mherung. Koharente Summationeber alle Elementarwellen im
EingangsschlitzS; und Faltung mit der Au esungsfunktionf (p) des Detektors er-
gibt den vollstandigen Ausdruck #ir die Intensitat am Detektor bei senkrechtem
Einfall ebener Wellen:

z z z oy 2

(s @2 i (g

IP=1o df(p ) dw () ds €t " Te dg  (2.75)

Das Integral wber g ist wesentlich schneller numerisch auszuwerten, wenn die
Abhangigkeit des Integranden von den anderen Integrationsvablen , und s
durch eine geeignete Substitution in die Integrationsgreen gebracht wird, da diese
Ma nahme die Benutzung tabellierter Integrale ermaglicht. Die lineare Substitution

u@= (@ ) (2.76)

mit
S

+ +
= ()= ZLSG Lep und = (s )= Lsc Lep S

LSG LGP LSG+ LGP

(2.77)

leistet das Gewinschte und sihrt mit

(s )?
(Lsc + Lgp)

und u =u (;s; )==u(g bx2) (2.78)
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auf den Ausdruck
1. .
—€ [Fo(ur) Fe(u )+ i(Fs(us)  Fs(u )I: (2.79)
Dabei sind die Fresnel-Integrale als
£ 2! Zz t 2!
Fc(z) .= cos - dt und F¢(z):= sin - dt (2.80)

0

de niert. Im letzten Schritt wird ink

0

arent mber die unter verschiedenen Winkeln

einfallenden ebenen Wellen durchd t( ) integriert, d.h. es erfolgt eine Superpo-
sition der Ubergangsvahrscheinlichkeiten Dazu lasst man die Huygens'schen Ele-
mentarwellen mit einer relativen Phase starten, die sich doh die Projektion der

Welle auf Schlitz 1 nach Abb. 2.15 zik,

/ S
S/ ,
oy “
S NS /
g YAy N
/ S

= k sin s ergibt. Mit der Ersetzung

Abbildung 2.15:Die relative Phase der Huygens'schen Elementarwellen haedVel-
lenlange . und ergibt sich durch die Projektion der einfallenden Welldange auf

die Ebene des Schlitzesin

e =

ke =k

! + k sin s lautet der vollstandige Ausdruck &r die Intensitat am Detektor

z z z
@) = 1o df(p ) dw () dt()
1 % 2
()2 dsé (S N(F(;s; )+ iFs(s; ) (2.81)
Dabei wurde die Summeuber die Fresnel-Integrale mit
X
Fes = (Fes(us)  Fes(u ) (2.82)

Jo

abgelerrzt. Die Verteilung t( ) der Einfallswinkel wurde nach Kapitel 3.1.2 als kon-
stant angenommen, da nur Winkel bis maximaarctan %(sl +S)=Lg =1:2 10°
rad das Gitter mit hinreichender Intensimt ausleuchten. Bei Einfall unter go eren
Winkeln liegt das Gitter zur Ganze in der geometrischen Schattenzone.
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Kapitel 3

Experimente
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3.1 Versuchsaufbau

Der gesamte in Abb. 1.1 schematisch dargestellte Aufbau it einer Hochvakuum-
kammer untergebracht, die zusammen mit dem Detektionslasauf einen optischen
Tisch montiert ist, um einen stabilen Aufbau zu gewhrleisten.

3.1.1 Vakuum

Die in Abb. 3.1 gezeigte Strahlapparatur wird mit drei Turbaonolekular-Pumpen
unter Hochvakuum gehalten. Die Experimente wurden unter eem Druck von etwa

Chopper Spalt 2
und und Druck-
Spalt 1 Druck- Gitter messung 2

Photo- lonen-
ionisation  nachweis

o messung l _ — =
H
—5
Ofen Turbo- Turbo- Turbo-

Pneumat. Druck-
Ventil messung 3

Hand-

- molekular-
ventil

pumpe 2

molekular-
pumpe 1

molekular-
pumpe 3

Abbildung 3.1: Die Strahlanlage besteht aus drei getrennten Hochvakuumiemern
und weist insgesamt eine éange von 3.50 m auf.

p=5 10 "mbar =5 10 ° Pa durchgetihrt. Die Restgase wurden mit einem
Massenspektrometer analysiert; es nden sich haugtshlich Wassermoletle, aber
auch Wassersto, Sauersto und Sticksto sind nachzuweise. Die lonisationsener-
gien dieser Molekle liegen allewber 10 eV [7], daher ist ein Nachweis durch die
lonisation mit Photonen von 2.5 eV auszuschlie en.

Die Teilchenzahldichten der Restgase be#gt nach der idealen Gasgleichung

p(T)

=107

(3.1)
bei Raumtemperaturn=1:2 10 m 3,

3.1.2 Aufbau und Theorie der Quelle
Aufbau

Die fur die Experimente benutzte Molelalquelle ist ein resistiv geheizter Ofen, der
mit Fullerenpulver! getllt wird. Die hauptsachlich verwendeten Materialien sind
Edelstahl und die Keramiken Macor und Alumina (A}O3). Macor ist eine mit
gewshnlichem Werkzeugstahl bearbeitbare Glaskeramik, die 9800 C verwendet
werden kann. Alumina ist bis 1700 C hitzebes®ndig und bleibt auch bei diesen

1Es wurde kommerzielles Gy und C7o von der Firma Dynamic Enterprises Ltd, Twyford, UK
mit einer Reinheit von 99.5% bzw. 98.0% verwendet.
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Temperaturen ein sehr guter Isolator gegen elektrischenr8in. Daher eignet es sich,
die aus Tantal bestehenden Heizeéhte elektrisch isoliert durch die Stahlstruktur zu
fuhren. Dazu wurden durch handelbliche Aluminastabe, die vier quadratisch an-
geordnete, &ngs verlaufende Bohrungen aufweisen, insgesamt etsva 1:65 Meter
Heizdraht gezogen (siehe Abb. 3.2). Tantal eignet sich alsatérial fur den Heiz-

35 mm

¢
I«

47 mm

(® ( 6 (b) ® (©

Abbildung 3.2: Explosionszeichnung des Ofens. Der Kern (a) ist im Quersdtin
gezeichnet, um die Gewindesf die Halterung (M6) und den Deckel (M10) und die
Bohrungen #ir die Aluminastangen (b) zu zeigen. Der Deckel (c) presstaiBlende
(d) an eine Aluminahelse (e), die das Fullerenpulver enthlt. Nicht gezeigt ist ein
der Warmeisolation dienendes Wolframblech, dass zwischen demddrscheiben (f)
gehalten wird.

draht, da es erst bei 3000C schmilzt. Der fur den Ofen gewhlte Draht hat einen
Radius vonr = 0:2 mm. Daraus ergibt sich mit dem spezi schen Widerstand von
Tantal [36] bei einer typischen Ofentemperatur von 610C, =3:6 10 7 m, der

Widerstand theoretisch zu S

R = ﬁ =5 . (32)
Das ist eine Vervielfachung des Widerstands bei Zimmertera@tur um einen Faktor
von etwa drei | dort gilt  =1:4 10 7 m. Aus den Messungen von Ofenspannung

Uoten UNd -strom | oren €rgeben sich dagegen beim Betrieb nach dem Ohm'schen Ge-
setz Widerseande um 9 . Die Diskrepanz lasst sich vielleicht auf Oxidation oder
Verunreinigungen des Tantals zwickfuhrer?. Die in Kapitel 3.2 diskutierten Inter-
ferenzkurven von Gy wurden beiUgten = 22:0 V und | oren = 2:43 A aufgenommen.
Damit betragt die Ofenleistung nachP = Ul gut fanfzig Watt, was auf eine Ofen-
temperatur von 612 C fehrt. Die Temperatur wird durch Ausnutzen des Seebeck-
E ektes mit einem handelablichen mineralisolierten Chromel-Alumel Thermadhler
in einer der zwolf Leocher, durch die die Heizdehte gehen, gemessen.

Der Kern des Ofens besteht aus einer Aluminailtse, die durch eine aus einem

L=0:25mm (3.3)

dicken Tantalblech geschnittenen Scheibe verschlossemdvDiese Blende, die durch
einen aufgeschraubten Deckel auf dieeltbe gepresst wird, wurde mit Hilfe eines

2Bei Zimmertemperatur decken sich direkte Widerstandsmessng und theoretische Erwartung
mit R=3 .
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geeignet geschli enen Schraubenziehers mit einem Schiarsehen. Dessen Abmes-
sungen wurde durch Ausmessen des mit Laserlicht erzeugtemZelspaltbeugungs-
musters zu 633 mm 1.3 mm bestimmt, woraus sich eine Fiche von

A=4:3 10 'm? (3.4)

ergibt.

Theorie

Mit diesem Wissen &sst sich der Fluss des £-Strahls absclmtzen: Unter idealen
Bedingungen lief die Quelle 20 Stunden lang, bis die#lung von etwa einem halben
Gramm, also 05 1=720 Mole bzw. 4 10*° Molekelle, aufgebraucht war. Damit
ergibt sich ein Teilchen uss von

W=1 1®m?2sth (3.5)

Der Fehler von etwa 20% wird dominiert durch die Absditzung der Masse einer
Ofenfullung.
Theoretisch ergibt sich der Fluss nach

nv

0= 2 (3.6)

aus der Teilchenzahldichten und aus der Durchschnittsgeschwindigkeiv [37]. Aus
der idealen Gasgleichung (3.1), dieaf Gase unter einem Druck von wenigen Ath-
mospharen gultig ist [38], lasst sichn bestimmen. Die Temperaturablangigkeit des
Dampfdrucks von Gy wurde von Piacente et al. experimentell zu

) (9154 150)
T=K

p(T) = 10(11:28 0:20 Pa (3.7)

bestimmt [39]. Daraus ergibt sich bei T = 885 K ein Gleichgewhtsdruck von
p(885K) = (9 +12 5) Pa, also nur etwa 10* atm, weshalb die Gultigkeit der
idealen Gasgleichung (3.1) gegeben ist. Die durchschnittie Austrittsgeschwindig-
keit betragt etwav = 200 m/s. Damit ergibt sich fer den gesamten Teilchen uss bei

T=885K
@ _ 1p(T)
O T 4kgT
Der gro e Fehler resultiert aus dem Fehler der Dampfdrucknesung (3.7). Beide
Werte fur den Teilchen uss (()1) und (()2) sind vertraglich.

Um die Dichte des Molekularstrahls daraus abzusetzen, muss die Abstrah-
lungscharakteristik bekannt sein. Gase geringer Dichteeien nicht mehr hydrody-
namisch, sondern folgen den Gesetzen der Knudsene®iung, wenn die mittlere
freie Wegkngel gre er wird als die typische Gm e der sie einschlie enden Appa-
ratur. Im Falle des Ausst®mens durch eine Bse der langeL charakterisiert die

V=(4+6 3) 10%m %s (3.8)

3Vom 4. 6. { 7. 6. 1999 und am 11. 6. 1999
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KnudsenzahlK := |=L das Verhalten. Die mittlere freie Weghnge ist #r ein En-
semble gleicher Molekle durch
1
| = p—— (3.9)
2n

gegeben [40], wobei der Sto querschnitt ist. Setzt man dakir den geometrischen
Sto querschnitt

= (2r)?=4r?=1:3 10 ¥m? (3.10)

mit r = 1 nm ein, erhalt man mit n(885K)=(7+10 4) 10 m 3 nach (3.1) als
mittlere freie Weglange

|=(8+11 5) 10 °m: (3.11)

Damit liegt die Knudsenzahl zwischen 0.1 und 1. &gt man nach

ry _ .. 1 1 kT
L "2n(T) L

K (T) = (3.12)

die Knudsenzahleber die Temperatur auf, ergibt sich die in Abb. 3.3 dargesilee
Kurve. Die Theorie e usiver Quellen [37] geht zuachst aus von der Betrachtung

10

Knudsenzahl K

Abbildung 3.3: Die Abhangigkeit der KnudsenzahlK von der Temperatur nach
(3.12) fur die im Experiment vorliegende Geometrie der &se. Die roten Linien mar-
kieren den Qultigkeitsbereich des opaken Regimes. Die blauen gestetten Linien

sind die aus der Unsicherheit des Dampfdruckes nach (3.7)genden Fehlergrenzen.

sehr kurzer Dusen im Vergleich zu (thin-walled ori ce), bei der eincos Abstrah-
lungsgesetz

I()d= oAcos d— (3.13)
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(mit dem Raumwinkelelementd := sin d d , dabei ist der Azimuthwinkel
von der Strahlachse aus) gilt, weil die Moledste e an die Wand der Dese noch
vernachkssigbar sind. Werden diese 8te fur Dusen endlicher lange einbezogen,
gelangt man in einen Bereich, detransparent modegenannt wird, weil die Sb e
der Molekele miteinander noch keine wesentliche Rolle spielen. Inedem Regime
weist der Molekularstrahl die sirkste Gerichtetheit auf, d.h. die Intensiat fallt am
schnellsten mit ab. Im Kapitel 2.3.6 ie t die Strahlcharakteristik bis gut 10 ° rad
in die theoretische Erwartung des Beugungsmusters ein. Dallsst im transparent
modedie Intensitat bei diesem Winkel sich von der Intensét auf der Achse nicht
wesentlich unterscheidet, kann davon ausgegangen werdeass die Intensiat des
Strahls im fraglichen Winkelintervall in guter Naherung als konstant angenommen
werden kann. Durch Zulassen auch der &e der Molekelle miteinander bis zu einer
mit den Wandste en vergleichbaren Hu gkeit gelangt man in dasopaque modge-
nannte Regime. Dieser Bereich mit Knudsenzahlen zwischéaL K < 10 stellt die
Grenze einer analytischen Beschreibung dar, darfnoch kleinereK hydrodynami-
sche E ekte mberhand nehmend ist eigentlich der Durchmesser einer zylindrischen
Deise, aber kann mherungsweise mit der Breite des Schlitzes= 0.33 mm identi-
ziert werden, wenn die vertikale Ausdehnung der Bse vernachdssigt wird. Dann
wird d=L = 1:3, weshalb bei den vorliegenden Temperaturen dieses Regigezade
endet, wie Abb. 3.3 zeigt. Erst im opaken Bereich wird die lennsitat achsnaher
Anteile reduziert, im transparent mode ndet lediglich eine Verstarkung der Ge-
richtetheit ggel. dem Kosinusgesetz (3.13) durch digKanalisierung\ statt. Durch
das Sinken der Knudsenzahl unter den durci=L gegebenen Wert nehmen die Mo-
lekellsto e untereinander am Anfang der ise zu, wodurch es zu einem Flusswider-
stand kommt. Ersetzt man die KanalangeL durch eine dadurch bewirkte larzere
e ektive KanallangeL. , so lassen sich die theoretischen Erkenntnisse des opaken
Bereichs mherungsweise auch auf Knudsenzahlen nit < d=L wbertragen [37].
Schatzt man L, nach unten ab, indem gefordert wird, dass die sich daraus erg
bende e ektive Knudsenzahl gerade an der Grenze, = I=L. = d=L liegt, ergibt
sich eine Verringerung des Teilchen usses auf der Achse bet 0 um einen Faktor

f % Integriert man die Intensitat eber eine kleine detektierende Rkiche a, die
s von der Ofer® nung entfernt ist, erhalt man in guter Naherung aus (3.13) #r
achsnahe und hinreichend kleina,

z z q Za a
f I()d= f oAcos — 2f oA cos sind =f (Asin? ,=f OA?;

a a 0

(3.14)
da die Intensitat entlang der Strahlachse sich erst durch die Theorie des aken
Bereichsandert. Zur Vereinfachung des Ausdrucks wird die Int%g@w statt mber

a eber eine Scheibe mit der gleichen &the ausgefhrt. Daher ist a= der Radius

dieser Scheibe undin ,, der Sinus des entsprechende® nungswinkels, ist der
Radius geteilt durch die Entfernungs.
In Kapitel 3.1.5 wird gezeigt, dass die e ektive Detektiorsone eine Fache von
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a=5:7 10 ° m? aufweist. Einsetzen von (()2) und der Entfernung Ofen{Detektors

= 2.7 min (3.14) zeigt, dass etwa 2 10° Molekelle pro Sekunde durch die Detektions-
zone iegen. Berechnet man daraus mit der Durchschnittsgesvindigkeit von etwa
200 m/s den mittleren Abstand der durch die Detektionszoneiegenden Molekle,
ergibt sich ein mittlerer Abstand von 100 m. Dieser Wert ist um viele G® en-
ordnungen gm er als der Durchmesser der Molele. Daher lkennen Kollisionen auf
dem Weg durch die Strahlanlage, z.B. als UrsachearfDekoharenz, ausgeschlossen
werden.

3.1.3 Kaollimationsspalte

Die beiden der Kollimation dienenden Schlitze sind fertigudgebaute, piezoelektrisch
verstellbare Spalté. Sie bestehen aus zweisthnen Siliziumbacken, die durch einen
Piezoaktor verstellbar sind. Die beiden Backen werden dir@tzung mit einer Soll-
bruchstelle versehen und erst auf dem fertig montierten Sdta getrennt, um eine
sauber ausgerichtete, gerade Schnittkante entlang der Kstallstruktur zu erreichen.
Der Aktor und die beiden Schneiden sind auf einem etwa 1 cm ha) quadratischen
Metallblock befestigt, der eine Kanteninge von 2 cm im Falle des kleinen Spalt 1
(PZS 2 Minislit) und 4 cm beim gro en Spalt 2 PZS 1NV) aufweist. Die Struktur
des Metalls ist durch feine, rechteckig angeordnete Scheitunterbrochen, wobei die
schmalen Bricken verbleibenden Metalls als biegsame Scharniere dienBer Pie-
zoaktor verbiegt den Rahmen zu einem Parallelogramm, wodilr sichergestellt ist,
dass die Bewegung der Schlitzkanten symmetrisch zur Mittiglie erfolgt. Die ma-
ximalen © nungsweiten s; und s, der beiden Schlitze betragenef eine maximale
Aktorspannung von 150 V etwas; = 60 m und s, = 200 m. Zur Vermeidung
von Hysterese, langsamen Vanderungen der Schlitzbreite und Temperature ek-
ten lasst sich eine aktiv nachregelnde Kontrollschleifeclpsed loop einschalten, die
standig die Kantenposition durch einen Dehnungsmessstraifgermisst. Die relative
Genauigkeit der® nungsweiten mit eingeschalteter Schleife wird mit 0.2% regege-
ben. Weil die Anzeige der Gaate nicht richtig zu funktionieren schiert, wurden s;
und s, durch Vermessung von mit Laserlicht erzeugten Einzelsphkugungsbildern
bei eingeschalteter Kontrollschleife bestimrfit Abb. 3.4 zeigt die Eichgeradenefr
beide Spalte. Durch lineare Regression ergeben sich folde®Beziehungen zwischen
den angezeigten Wertera;., und den gemessene® nungsweiten s;.,, wobei alle
Werte die Dimension m haben:

0:966a; 557
0:995a, +6:71 (3.15)
1:035s; +5:76

S1
S2
und invertiert a;

4Sie stammen von der FirmaPiezosystem Jenahttp://www.piezojena.com/

SErstens sind die beiden identisch aussehenden Steuergée verschieden eingestellt und funk-
tionieren daher nur bei einem bestimmten der beiden Spalte md zweitens el auf, dass ein Spalt
trotz der Anzeige ,,0 m\ noch sichtbar o enstand.

6Messung am 23. 4. 99
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Abbildung 3.4: Eichgeraden der® nungsweiten der Kollimationsschlitze. Die Mess-
punkte sind blau, die linearen Regressionen rot dargestelF ur beide Spalte ergibt
sich eine erhebliche konstante Abweichung vom angezeigtéfert.

a = 1:005s, 674 (3.16)

Ein Problem der bisher gemachten Messungen ist, dass die iteBergemt ange-
zeigten Werte aus zwei Ganden einer kritischen Pefung unterzogen werden mssen.
Der erste Spalt ist der Hitze des Ofens ausgesetzt, woraushsAbweichungen von
den Messungen bei Zimmertemperatur ergebemnen. Der zweite Spalt lie sich bei
eingeschalteter Kontrollschleife nicht eng genug schlien, daher musste diese aus-
geschaltet werden. Aus diesen @nden wurde bei der Anpassung der theoretischen
Erwartung an die gemesssenen Beugungskurven sowshhls auchs; variiert.
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Spalthalterungen

Der erste Kollimationsschlitz Spalt 1 (a) wurde ohne Verstemeglichkeit starr an
seinem Flansch befestigt. Der aus Aluminium gefertigte Har besteht aus einem
Drehsteick (b) und einem gefasten Winkel (c). Abb. 3.5 zeigt eine Explosionszeich-
nung. Bei der Konstruktion wurde einerseits darauf geachteeine meglichst mas-

Halterung von Spalt 1 Halterung von Spalt 2

L (d)

(@)

(b) 135 mm

- - (h)

x
b 4

88 mm ca. 90 mm

Abbildung 3.5: Explosionszeichnug der Halterungen von Spalt 1 und 2. D& nung
im Drehsteick (b) dient der Durchfehrung der Kabel und der Evakuierung. Nicht mit
abgebildet ist eine Blende, die dem Schutz von Spalt 1 vor \&mhmutzung durch
Fullerenbedampfung dient. Ebenfalls nicht mit abgebildesind einige Aluminiumtei-
le beim zweiten Spalthalter, die als Abstandshalter dienemiese weisen ebenso wie
(b) schmale, leicht ertohte Rander auf, die eine stabile Verbindung zum acthsten
Bauteil gewahrleisten. Ohne diesen Rand wrde die Last auf unvermeidlichen mi-
kroskopischen Graten ruhen, was zu einer instabileren Vénblung fehren weirde.

sive Struktur zu scha en, um eine neglichst starre und dadurch schwingungsar-
me Verbindung zur Vakuumkammer zu erzielen. Andererseitstider Platz in dem
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Vakuumkreuz’ sehr begrenzt, da auch der Chopper darin untergebracht idber fer-
tig montierte Spalt wurde parallel zur Gravitation eingesellt. Dazu wurde zurachst
der Flansch mit einer Wasserwaage senkrecht zur Gravitatioauf etwa 10 4 rad
genau ausgerichtet. Dann wurde der Spalt mit Hilfe des mit eem Laser bei engem
Spalt erzeugten, breit aufgefcherten Einzelspaltbeugungsbildes mit einer zweiten
Wasserwaage vertikal eingestellt und diese Position xierDer Fehler dieser Ein-
stellung wird vom zweiten Schritt dominiert, der sich mit da vorhandenen Geaten
auf etwa 2 mrad genau aushren lie .

Der Halter des zweiten Kollimationsspaltes besteht z.T. auschon vorhande-
nen, von vorhergegangenen Experimenten stammenden Teilé&er Piezospalt (d)
ist hier auf eine drehbare Nabe (e) montiert, so dass die Etelung auf die Gra-
vitation bei laufender Anlage direkt durch Optimieren des Elleren-Beugungsbildes
erfolgen kann. Es zeigte sich, dass bei einer Neigung dest&g um 0.5 mrad das
Beugungsbild asymmetrisch wurde, d.h. nur noch ein Nebenmmum zu erken-
nen war. Ein Tragheitsmotof (f) dreht zur Veranderung des Neigungswinkels eine
1/4-80 Schraub@ in einem Gewinde, die gegen einen mit einer Feder gehaltenen
Hebelarm dmickt, und so die Nabe langsam dreht. Die énge des Hebelarms be-
tragt etwa 4.5 cm® und eine Umdrehung der Schraube 1/80 Zoll = 0.32 mm. Damit
entspricht eine Umdrehung der Schraube einéknderung des Winkels um 7 mrad.
Au erdem ist Spalt 2 auch noch transversal verschiebbar, urden Molekularstrahl
zunachst so durch die Anlagesthren zu kennen, dass der Detektor auf gerader Linie
erreichbar ist. Dazu ist der Spalt mit dem Drehmechanismusué einen mit einem
Schrittmotor!! (g) betriebenen Verschiebetisch (h) montiert.

3.1.4 Gitter

Das hier verwendete Beugungsgitter ist eine freistehendérktur aus Siliziumni-
trid, die von Savas et al. am MIT hergestellt wurde [41, 42]. f5t seit wenigen
Jahren ist es noglich, materielle Transmissionsgitter mit einer Gitterlonstante von
nur 100 nm, diewber gro e Flachen wirklich konstant ist, herzustellen. Die Her-
stellung kleiner periodischer Strukturen erfolgt konvembnell durch Methoden der
interferometrischen Lithographie (IL). Ein Laserstrahl wrd koharent aufgespalten
und bildet beim darau olgenden Zusammenfhren eine Stehwelle aus, die ein mit
einem lichtemp ndlichen Film versehenes Substrat periodch belichtet. Daraufhin
kann die erwinschte Struktur aus dem Substrat getzt werden. Die Gitterkonstante
von auf diese Weise hergestellten Gittern ist auf etwa 200 nbregrenzt, da Quellen
kerzerer Wellenknge als 248 nm nicht intensiv und koérent genug &ir konventio-
nelle IL sind. Ein anderes Problem ist dieaumliche Konstanz der Periodiziat. Die

"Ein Sechs-Wege Kreuz, mit zwei DN160 CF-, zwei DN100 CF- undwei DN63 CF-Flanschen

8New Focus Picomotor, http://newfocus.com/

9Durchmesser 1/4 Zoll und Steigung 80 Gewinde pro Zoll

Dje Lange konnte nur mit dem Auge abgeschtzt werden, da eine Messung im ausgebauten
Zustand versaumt wurde.

10riel DC Mike Encoder, http://www.oriel.com/
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belichtenden Wellen sind nie exakt planar, sondern immer k@arisch, was zu einer
Verzerrung der Periodesber gro e Strecken éihrt.

Um die 100 nm-Gitter zu belichten, wird ein ArF-Laser mit eirer Wellenlange
von 193 nm benutzt, der den Nachteil aufweist, dass er ein uegchme iges Strahl-
pro | und eine geringe Koharenz aufweist. Aus zwei durch IL hergestellten 200 nm
Gittern wird ein Interferometer aufgebaut, in dem der Strah geteilt und wieder
zusammengefhrt wird. Dabei wird die nullte Beugungsordung des ersten i@ers
benutzt, die Intensitatsschwankungen des Strahlpro Is abzutasten und zu kompen
sieren, wodurch eine gleichmige Belichtung erreicht wird. Das Besondere an die-
sem, achromatische interferometrische Lithographie (AlLgenannten Verfahren ist,
dass in die mumliche Konstanz der Periode der Stehwelle nicht der lolaBetrag
der Gitterkonstante des zweiten, zusammeafirenden Interferometergitters eingeht.
Entscheidend ist dagegen nur das Ma ihrer Gleichheit an zw&m eine konstan-
te Distanz, dem Abstand der beiden ersten Beugungsordnumgdes ersten Gitters,
getrennten Punkten. Ersetzt man, wie in Abb. 3.6 (a) gezeigtdas zweite Gitter
durch zwei gleichartig verzerrte Gitter, #ihrt diese Methode durch Kompensation
der nicht-konstanten Periodizi®t zu Strukturen sehr guter mumlicher Koharenz und
kleiner Gitterkonstanten. Das verwendete Gitter hat nach Agaben des Herstellers

(@ b
A=193 nm 1 | |

& ﬁ phase grating
(d = %:0 m

Coherence across
all three windows

100nm-period grating

in Si3N4 membrane
100nm thick

resist-coated 100 nm-period
substrate interference pattern

Abbildung 3.6: Schema des AIL Aufbaus (a) und Aussehen des fertigen Gitteusd
seinerWberstruktur (b). In (a) sind die beiden den Lichtstrahl begenzenden Wege
eingezeichnet. Die nullte Ordnung des ersten Gitters wirdewwendet, um Inten-
sitatsschwankungen zu kompensieren. Die beiden ersten Ordgan werden durch
die Gitter der zweiten Ebene zusammengdfrt und bilden eine Stehwelle aus, die
das Substrat mit konstanter Periode belichtet.

eine Breite der Gitterluicken vonb=55 5 nm. Zum Schutz der schmalen Grate da-
zwischen besitzt das Gitter eine sitzende &berstruktur mit einer Periodizitat von
5 m, die in Abb. 3.6 (b) dargestellt ist. Die Lange der einzelnen Schlitze beigt
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nach der Gra k'? etwa 4.3 m, damit ergibt sich theoretisch eine Transmission von

4:3 b=m

-Q- 3 = 0/n
=86 10 °b=m = 47% (3.17)

3.1.5 Detektor
Photoionisation

Der erste Teil des Detektors besteht aus einem verschiebbarPhotoionisationstisch.
Ein Argonionen-Laser wird senkrecht zum Molekularstrahl md zur Gravitation in
die Vakuumkammer gedihrt und tri t auf einen Spiegel, der den Laserstrahl paralél
zur Gravitation nach oben umlenkt. Eine starke Linse mit eiar Brennweite vonf
= 25 mm beindelt den Strahl so, dass die Taille des Strahls auf dereHe des Mo-
lekularstrahls liegt. Eine ebensolche Linseufirt eber dem Fullerenstrahl das Licht
wieder parallel nach au en, um Streulicht zu minimieren. D@ aus dem Umlenk-
spiegel und den beiden Linsen gebildete Einheidst sich mit einem Schrittmotor
in Richtung des Laserstrahls verschieben und erlaubt aufatie Weise ein Abtasten
des Molelulstrahls. Die durch den Brennpunkt iegenden Fullerene welen durch
die inkoharente Absorption mehrerer Photonen so stark aufgeheiztads sie, wie in
Kapitel 2.1.4 besprochen, ein Elektron emittieren.

Laser

In einem Argonionen-Laser [43] wird Besetzungsinversioergestellt durch eine elek-
trische Entladung, die freie Elektronen und lonen in einer Agonathmosplere er-
zeugt. Die in dem elektrischen Feld beschleunigten Ladunigager regen die Argon-
ionen durch Sb e an. Die Lasembergange nden zwischen hochangeregten Niveaus
(4s und 4p) des lons statt, wobei die Aufspaltung dieser Niges zu zehn Linien
fuhrt, von denen die beiden intensivsten eine Wellesthge von 488.0 nm (blau) und
514.5 nm (gein) aufweisen und zusammen etwa 2/3 der Laserintenattausmachen.

Der in den Experimenten benutzte Lasé? wird im Mehrlinienbetrieb im sicht-
baren Bereich mit einer Ausgangsleistung von 24.8 Watt veemdet. Die Energie
des Lichts von 2.5 eV reicht nicht aus, die im Vakuum vorhandeen Restgase zu
ionisieren. Diese molekispezi sche Detektion hat den Vorteil einer sehr geringen
Dunkelzahlrate von unter einem Ereignis pro Sekunde.

Nachweis der lonen

Im zweiten, stationaren Teil des Detektors werden die positiv geladenen Fuléar-
ionen durch ein in Abb. 3.7 gezeigtes System von Elektrodeelwndelt und gegen
eine Konversionselektrode aus Kupfer-Beryllium, die auireem negativen Potenzi-
al von etwa 9 kV liegt, extrem beschleunigt. Zur Verminderug von Feldemission

2Dje genaue Breite der Stege muss nicht unbedingt der gezegt Gra k aus [41] entsprechen,
die genannte Zahl dient nur der Abschatzung der Transmission
13Coherent Innova 200
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Abbildung 3.7: Fokussierung der Fullerenionen. Dargestellt sind die Sthektro-
den (blau), die den photoionisierten Fullerenstrahl bndeln und auf die Kupfer-
Beryllium-Elektrode (gelb) lenken. Die braune Umrandung yanbolisiert die Erd-
achen der Vakuumkammer. Die schwarz dargestellten Flugbaén markieren den
Bereich, in dem die lonen nach der Computersimulation iege In dem Programm
wurde das Problem als zweidimensional angemert. Im Experiment wurden die Po-
tenziale zyklisch optimiert, was zu Spannungen im Bereiched in der Abbildung
angegeben Werteefhrt.

wurde die Elektrode poliert. Die aus dem Metall geschlagemeElektronen werden
in einem Channeltron Sekunédrelektronen-Vervielfacher versirkt und geahlt. Auf
diese Weisesdsst sich der Molelal uss als Funktion des Ortes bestimmen.

Ein Channeltron'* besteht aus einem geladenen Gitter, gegen das die zu detekti
renden Ladungstager beschleunigt werden. Diesederdeckt einen kleinen Trichter
aus Silikatglas, der in eine einige Zentimeter lange, gewdsne Rohre mit einem
Innendurchmesser von 1 mmaibergeht. Das Glas ist innen mit einer bleiglasartigen,
durch Dotierung mit Alkaliionen halbleitend gemachten Sdaht eberzogen, die einen
Widerstand von 80 M zwischen Anode und Kathode (vgl. Abb. 38 (a)) aufweist.
Diese Schicht emittiert zwei bis drei Elektronen bei jedemigschlag eines geladenen
Teilchens. Daher éihrt das Anlegen einer Spannung von etwa 2 kiber die Lange des
Kanals zu einer Beschleunigung und lawinenartigen Veeskung der Sekunerelek-
tronen. Am Kollektor fallt dadurch ein makroskopisch messbarer Strom von etwa
10’ Elektronen pro Ereignis an. Die in Abb. 3.8 (b) dargestellt®etektionse zienz
in Abhangigkeit der kinetischen Energie der nachzuweisenden Elenen zeigt, dass
idealerweise eine Spannungsdi erenz von nur 1 keV zwischEpnversionselektrode
und Kathode des Channeltrons bestehen sollte. Versuche legljedoch ergeben, dass
dann die Konversionse zienz zu klein wird; die Potenzialderenz von etwa 7 keV
hat sich fer die vorliegende Kon guration als optimal erwiesen.

4 Galileo 480Q der Vertrieb der Detektoren ist inzwischen zu der Firma Burle wbergegangen,
http://www.burle.com/
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Abbildung 3.8: Prinzipskizze des Channeltrons (a) und die E zienz#ér die Detektion
von Elektronen (b) aus dem Datenblatt des Channeltrons. Diemissive Schicht im
Inneren des Channeltrons ist gin und metallische Anschlisse und das Gitter sind

blau dargestellt. In (b) ist die im Experiment typische Elekronenenergie von 7 keV
markiert.

Au esung des Detektors

Die Hehe der Detektionszone wurde gemessgnindem mit einem 1 mm brei-
ten, horizontal ausgerichteten Spalt etwa 30 cm vor dem Brapunkt des Laser-
strahls ein Teil des Moleklstrahls ausgeblendet wurde. Durch vertikales Verschieh
des Spaltes ergab sich die in Abb. 3.9 gezeigte Intem¢gabhangigkeit. Die Daten
wurden unter der Annahme ausgewertet, dass die Alhgigkeit der Detektionsra-
te in vertikaler Richtung Gau -fermig sei. Diese Annahme reicht aus zur groben
Abschatzung der Hohe der Detektionszone. Die Faltung mit der Rechteckfunkti
on des Spaltes wurde durch die Methode der kleinsten quadsathen Abweichung
mit dem Levenberg-Marquart-Algorithmug® an die Messdaten angepasst, indem die
drei freien Parametet’ der Glockenkurve bestimmt wurden, die 2 minimieren. Es
ergibt sich als Ma fer die Hohe der Detektionszone die volle Halbwertsbreite zu
0.017 Zoll = 0.44 mm.

Die Breite des Detektors wurde nicht durch Ausblenden der fosationszone
bestimmt. Sie ksst sich aber aus der Messung der Breite des Brennpunkfes
abschatzen. Dazu wurde eine hitzebeahdige Tantalschneide ickweise aus dem
Laserstrahl gefahren und die Lichtleistung dahinter in Ablangigkeit der transversa-
len Positionx bestimmt. Die gemessene Leistung als Funktion der Schnaig@sition
zeigt einen Verlauf von Dunkel nach Hell, dessefnderung ein Ma fur die Lichtlei-
stung an der jeweiligen Position ist. Durch wiederholtes B&mmen der Strahlbreite
w(z) bei verschiedenen longitudinalen Positionez in der Nahe des Brennpunk-

5Messung am 25. 5. 1999

®pazu wurde der Algorithmus in Origin verwendet.

17 Skalierungsfaktor a, Zentrum zo und Standardabweichung
BMessung am 19. 11. 1999
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Abbildung 3.9: Die detektierte Intensitat des Fullerenstrahls in Ablangigkeit der
Hehe. Die gezeigten Messpunkte (blau) entstanden durch vikeles Verschieben
eines den Strahl auf 1 mm ldhe ausblendenden Spalts. Die Fehler ergeben sich aus
der Poisson-Verteilung als Wurzel der Ereigniszahlen. Diete Kurve ist die Faltung
einer Gau 'schen Glockenkurve (gan) mit der Rechteck-Funktion des Spaltes, die an
die Messdaten angepasst wurde. Die Rechteckfunktion ist Imbreit, das entspricht
0.04 Zoll.

tes konnte so die Strahlbreitewy im Brennpunkt zy bestimmt werden. Unter der
Annahme einer Gau -®rmigen Lasermode mit dem Strahlpro |

2(x2+ 2)
)= e (3.18)

wird die Strahlbreite am Brennpunkt minimal und dehnt sich wn dort nach

2

o<

(z  20)

w(z)=wy 1+ w2

(3.19)

aus [44]. Die Gesamtleistung des Strahls isS[RI (¥) dxdy = Pg, wobei sich beide
Integrationen in kartesischen Koordinaten vonl  bis +1 erstrecken. Wird nur ein
Teil der Leistung des umxq zentrierten Strahls gemessen, da die Schneide das Licht
bis zum Ortx Xo abblendet, ergibt sich &ir die gemessene Leistung in Alsimgigkeit
der Schneidenposition und der longitudinalen Positioa

y1 1
P(x;z) = | (x5 y; z) dxHy

X Xo 1
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71 ® 71 2
= Do T o imrde e wordy
w (2)?
X0 1 | ;
_ 2Po f— P Xo . o
= W@E 22 1 erf(| 2 @ ) EW
Po P _x Xo .
— 1+ ; .
5 1+erf(C 2 W) ) (3.20)
. R p_— . .
Dabei wurde das Gau 'sche Integral e dt = und die De nition der Fehler-
1
funktion (error function)
2 % .
erf(z) .= p—= e Udt (3.21)

0

verwendet. Abb. 3.10 zeigt in (a) einen solchen Helligkeitsrlauf bei konstantemz
und die Anpassung an den theoretischen Verlauf (3.20). Didr&hlbreiten wurden
in (b) wber ihre longitudinale Position aufgetragen und an den Adsuck (3.19),
der die Form der Strahltaille angibt, #ir die beiden vorherrschenden Welleahgen
des Lichts angepasst. Die Minima ergeben die hallee?-Breite des Strahlpro Is im
Brennpunkt und lassen sich zu dem Wert (3 0:2) m zusammenfassen.

E zienz des Detektors

Zum Abschatzen der Detektore zienz wird die Gre e der Detektionszone durch In-
tegration mber die im Brennpunkt eingescharte Form (3.19) bestimmt. Es ergibt
sich eine Fache von 57 10 °® m?, wenn man die oben bestimmte bhe der De-
tektionszone als Grenzen einsetzt. Vergleicht man den in K&el 3.2 berechneten
Teilchen uss von etwa 2 1P Molekellen, die pro Sekunde durch die Detektionszone
iegen, mit der bei den typischen Ofentemperaturen maximagrzielten Zahlrate von
etwa 2600 s?, wird deutlich, dass die Detektionse zienz #ir Cgo mit 10 2 sehr ge-
ring ist. Bei C;o vergre ern sich zwar die maximalen &hlraten um einen Faktor 10,
aber auch die Detektionszone wird @rer, da die gre eren Fullerene leichter ionisiert
werden. Daher lassen sich zur E zienz der Detektion von ¢ ohne Messungen der
Gre e der Detektionszonen keine Aussagen machen.

3.1.6 Messung und Theorie der Flugzeitverteilung
Chopper

Zur Messung der longitudinalen Geschwindigkeitsverteihg der Molelelle wird der
Strahl in Abschnitte de nierter L ange unterteilt, deren Flugdauer bestimmt wird.
Dazu wurde zwischen Ofen und Spalt 1 der so genannte Choppein Motor mit
einer rotierenden Scheibe mi® nungen darin, montiert. Der Chopper'® wurde ge-
brauchsfertig installiert gekauft. Er besteht aus einem Ektromotor, der in einen

95citec Instruments 300CD; http://www.scitec-inst.demon.co.uk/
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Abbildung 3.10: Messung des integrierten Strahlpro Is im Brennpunkt (a) ud die
Breite des Strahls bei verschiedenenehen in der Nahe des Brennpunktes (b). Jeder
Punkt leitet sich aus einer Messreihe wie (a) ab. Die beideadt ubereinander lie-
genden Fitkurven in (b) sind nach den konstant gehaltenen thtfarben gren (514.5
nm) und blau (488.0 nm) eingezeichnet.

Aluminiumrahmen montiert ist. Da der Motor nicht fer die Benutzung im Vaku-
um gedacht ist, wurde versucht, ihn durch Abnehmenu erer Kunststo teile besser
dafer geeignet zu machen. Das Innere des Motors lie sich nichemndern, daher ist
die Lebensdauer, wohl bedingt durch den Schmiermittelverdt im Vakuum in der
Nehe des hei en Ofens, begrenzt. Die Frequenzmit der der Strahl abgeblendet und
wieder freigegeben wird, wird durch eine Infrarot-Leuchidde im Fu des Rahmens
bestimmt und im Steuergeat mit einer Genauigkeit von etwa einem Digit angezeigt.
Das ausgesandte Lichteflt auf eine Photodiode, solange das rotierende Chopper-
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blatt eine O nung freigibt. Der Molekularstrahl verl auft etwa eine Vierteldrehung

des Blattes von der Lichtschranke entfernt, woraus sich imrinzip auf die zeitliche

Position der Abschnitte des Strahls schlie enelsst. Abb. 3.11 zeigt den Chopper und
die aus Aluminium gefmste Halterung, die die Verbindung zum Flansch herstellt.
Bei der Halterung war das Ziel eine mglichst stabil stehende und starre Struktur,
um die Vibrationen des Motors an die gro e Masse der Vakuumkamer zu koppeln

und damit zu dampfen.

(@) (b)

R

Motor

109.0 mm
Pl
e —

73.0 mm

109.5 mm

Lichtschranke

J;‘ ‘ ‘ ‘JL - -

‘ 60.0 mm !

Abbildung 3.11: Der Chopper in Seitenansicht (a) und die Halterung (b). Die HI-
terung bemhrt den Flansch wie die entsprechenden Bauteile bei den Hiolations-
schlitzen auf erfohten Kanten, um die Stabilitat zu verbessern.

Messung

Der Molekelstrahl wird von einem Chopperblatt mit n © nungen in  Paketen pro
Sekunde freigegeben, wobei sich der Motor mit der Kreisfigenz

2
n

I = (3.22)
dreht. Auf Abb. 3.12 (a) ist ein Chopperblatt mit 10 © nungen dargestellt. Fer die

Bestimmung der Fluggeschwindigkeit der gz-Molekelle wurden = 2 verwendet. Der
O nungswinkel ergibt sich nach (b) ausa = 10.2 mm und b= 97.9 mm zu

=2 arcsin% =12:1: (3.23)

Dreht sich die Aussparung im Chopperblatt durch die Lichtdaranke, schaltet die
Photodiode durch und erzeugt einen Impuls, der im wesenttien rechteckig ist, da
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Abbildung 3.12:Ein Chopperblatt mit n = 10 © nungen (a). a und b kennen leicht

mit der Schieblehre gemessen werden. Gra k (b) zeigt, daserdZusammenhang
zum O nungswinkel durch sin 5 = ¢ gegeben ist. (c) ist die dazugalrige Ver-

schlussfunktionS(t), wenn der Strahl wie im vorliegenden Experiment viel schmex

als die © nungen im Chopper ist.

die Blende der Photodiode mit einem Viertel Millimeter Durbmesser klein ist im
Verhaltnis zur © nung. Die Dauer dieses Rechteckimpulses ist! . Fur die Cgo-
Experimente wurde auf die aufsteigende Flanke des Signalstriggert, d.h. beim
O nen der Leuchtdiode wird elektronisch eine Uhr gestartetdie beim Eintre en ei-
nes Molekils am Detektor ausgelesen wird. Die Anzahl der Molele, die in kleinen
Zeitintervallen von 10 ns zu einer Zeit nach dem Start der Uhr nachgewiesenen wer-
den, wird als Funktion vont aufgezeichnet. Eine Messung mit geeigneter Frequenz
und Aufzeichnungsdauer ist in Abb. 3.13 dargestellt. Fregunz und © nungswinkel
sind so gewhlt, dass klar voneinander getrennte Spitzen entstehen,hd dass die
Zahlrate im Minimum etwa der Dunkelahlrate von 0 bis 1 Ereignis pro Sekunde
entspricht. Datenatze, die zwei Spitzen aufweisen, erlauben durch Bestimmdas
Abstandes ein genaueres Absatzen der Drehfrequenz und ihres Fehlers, als die Di-
gitalanzeige des Ansteuergeates. Dazu wurden die klar ausgebildeten linken Flanken
der Spitzen in einem geeignet ausgeWwiten, linearen Bereich fehlergewichtet an zwei
GeradenA; + Bt (i =1, 2) angepasst und aus dem Abstand der Nullstellen

ti= Ai=B; (324)
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Abbildung 3.13: Das Flugzeitspektrum 0609/Flug06.dat vom 9. 6. 1999 einé3;,-
Strahls bei einer Ofentemperatur von 612C (a). Der gesamte O setwinkel ist mit
bezeichnet. Die nominelle Chopperfrequenz betrug= 24 Hz. Durch lineare Regres-
sion der durch die genen Linien markierten linearen Bereiche der linken Flanke
lie sich die Position der ersten Flanke zu,; = (27.0 1.4) ms und die Drehfrequenz
des Choppers zu (24.0 2.3) Hz bestimmen. Rir andere Daten (0921/Flug005.dat)
wurden Abweichungen bis 6% von der Anzeige des Steuemjes beobachtet.

die Frequenz und ihr Fehler ermittelt. Die Kreisfrequenz ist der Winkel 2=n
geteilt durch die Zeitdi erenz t, t;. Der Vergleich mit der Kreisfrequenz (3.22)
zeigt, dass @r alle n

1

- (3.25)

gilt, wobei sich der Fehler nach dem Gau 'schen Fehlerfortanzungsgesetz berech-
net.

Die Zeit ty (O set) vom Triggersignal zum O nen des Strahlabschnitts, der zur
ersten Spitze #hrt, ergibt sich far n = 2 durch den rechten Winkel zwischen Strahl
und Lichtschranke, der in der Zeit =2! durchlaufen werden muss. Bei einigen
Messreihen bestand noch eine konstante, durch die Elektikrgegebene Vemge-
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rung t% die gegebenenfalls auch vom O set abgezogen werden mussdel weitere
Spitze des Flugzeitspektrums ist den-ten Teil einer Drehung weiter entfernt, daher
vergre ert sich t, fur diese Daten jeweils um Zn! .

Es ist weder bekannt, wie genau der Winkel zwischen der Ligduhranke und dem
Strahl dem rechten Winkel entspricht, noch ist klar, in weloem Winkel die Chopper-
schneide zum Zentrum der Lichtschranke steht, wenn die Prmdiode durchschaltet.
Da die Geschwindigkeitsverteilung emp ndlich von dem sicimindestens aus diesen
beiden Beitmgen zusammensetzenden O setwinkel abhgt?, ist es sinnvoll, den
Gesamtwinkel experimentell zu bestimmen. Die dazu vorgestellte Methoder-
laubt bei geeigneten Messungen eine genaue Bestimmung deseQeitpunktes, ist
aber fur die vorliegenden Daten, die nur bei wenigeahnlichen Frequenzen aufge-
nommen wurden, nur besclenkt aussagedhig. Der Zeitpunkt to, an dem der Strahl
ge® net wird, ist durch

to = t0 (3.26)

T
gegeben, wobei fur einen bestimmten Drehsinn (links oder rechts) und eine be
stimmte Art der Triggerung (positive oder negative Flanke)konstant ist. Dazu be-
trachtet man die Zeitdi erenz

t=1t o (327)

die durch den #ir eine feste Geschwindigkeitsverteilung konstanten Aketd zwischen
der O setzeit und einem geeigneten Bezugspunkt im Flugzeitspektrum, z.B. die
Position der linken Flanke nach (3.24) gegeben ist. Addierhan t zu (3.26), ertalt

man die in Abb. 3.14 dargestellte Messgleichung

tl(T)=2—T+ t o (3.28)

Das Auftragen der Positionen der Flanken; eber T := 1= ergibt eine Gerade mit
dem Achsenabschnitt t t% Damitist t bekannt und die O setzeit lasst sich aus
der Position der Flanken bestimmen.

Theorie

Als Modell fur die longitudinale Geschwindigkeitsverteilung des Sthds bietet sich
die Funktion

w,(v) dv= Nvie (o dy (3.29)

an, da sie stetig von der Maxwell-Verteilung eines e usivetrahls zu einer mu g
benutzten Parametrisierung der Geschwindigkeitsverteihg einestyberschallstrahls
eibergeht [37]. Diese Verteilung hat ihr Maximum an der Stedl

1 49—
Vo= 3 Vat VZ+6V2 (3.30)

20Bei Triggerung auf die negative Flanke verringert sichto noch einmal um =! .
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Abbildung 3.14: Extrapolation der O setzeit auf gro e Drehfrequenzen. DiePosi-
tionen der linken Flanken der jeweils ersten Spitzen wurdesiber 1/ aufgetragen.
Von den t; mussten im Gegensatz zu (3.28) dif® abgezogen werden, weil sie in
dieser Messreihe (0906/Flug02, 03, 04 und 06) nicht konstawaren. Damit ent-
spricht der durch lineare Regression bestimmte Achsenabsdt t=(6.63 0.41)
ms direkt dem Abstand Flankenposition{O setzeit. Die Feher der Messwerte folgen
aus der Bestimmung der Flankenpositionen durch Anpassennv@&eraden und der
Berechnung der Fehlerfortp anzung der variierten Paramer.

R
Der NormierungsfaktorN folgt aus der Bedingung w,(v)dv=1 zu
0

p

4 _ _
N = — 2e (2™ (Vyp+ v3) + = v ,(2v2 +3V2) (L + erf(va=w) ' (3.31)

Vb
Aus der Beziehung. = vt mit der LangeL = 2.45 m zwischen Chopperscheibe und
Detektor folgt daraus die Flugzeitverteilung
_ _ L % (e vayl

wy(L=t) dv(t) = N T e o dt ©
Dabei wurde das Minuszeichen, wieaf Verteilungen wblich, fallengelassen. Diese
Verteilung weirde gemessen werden, wenn man annimmt, dass das Detektpmal
proportional zum Fluss der Teilchen unabingig von deren Geschwindigkeit ist und
die © nungen des Choppers in nitesimal klein sind. Die letzte Brderung, die aus
Grenden der hinreichenden Statistik nicht anahrend er#llt werden kann, lasst sich

NL4 L=t va
=T e Cwm = w(t)dt:  (3.32)
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mathematisch besicksichtigen, indem die Flugzeitverteilung mit der Versdassfunk-
tion S(t) des Choppers gefaltet wirdS(t) ist fer das vorliegende Experiment, wie in
Abb. 3.12 (c) dargestellt, in guter Naherung rechteckig, da der Schnitt des Blattes
parallel zur Ausdehnung des Strahls in vertikaler Richtungrfolgt und die horizon-
tale Ausdehnung mit wenigen Mikrometern vernaclassigbar ist gegen die Breite der
O nung von einigen Millimetern. Mit der normierten Verschlussfunktion

(
’ far - <t< o

= - 2!
S(t) 0 sonst (3.33)

lasst sich das Faltungsintegral durch die Substitution = 1=u analytisch lesen:

Z
1ty = St )w()d
ZTUNLY (= vy
= J— 5 e Vp
t g
(t+2r) !
NL4 ' u va
= ue G dy
(t ) ¢!
Vb!
= N——
4
( 2Vy (2L +va(_21t)y
W e Vp( 2t ) (4L2! 24 2Llv a( + 21t )+ (Vg + Vé)( 2t )2)
2V, 2 va( +21t)
ﬁ e (Tt ) )2(4|_2! 24+2LIv a( + 21t )+(V§+ Vg)( + 21t )2)
. ! 1)
P .2v2+3v2 2! Va 2L! Va
+ vavi+3vy) erf — — +eff —— — - (3.34
a(2vy b) Vo( +2t)  w Vio( 21) v ( )

Diese Funktion wurde durch Variation der drei freien Paramter Skalierungsfaktora
und Geschwindigkeiternv, und v, fehlergewichtet an die Messdaten angepasst. Dazu
wurde die Gm® e '

2 10Xy f(x) °

= 3.35
n 3 i=1 i ( )

unter Benutzung einer bestehenden Implementierung eineg\enberg-Marquardt-
Algorithmus'?* minimiert. Die y; sind die n Messdaten mit einem durch die Stan-
dardabweichung der Poisson-Verteilung gegebenen Mes&fehvon ;| = pW und
f (xj) die theoretische Erwartung nach (3.34). Br die Flugzeitmessungen am 9. 6.
1999 ergeben sich daraus folgende Werte:

2!Das Matlab-Programm ,leasgn von Richard 1. Shrager et al.
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| Datei | to/ms  [[vams ' |w/ms '] 2 [ vo/ms | vi"/ms | vi®/ms ! ]
ugdb2 | 7.1 1.2 111 99 1.7 189 175 205
ug03 | 10.7 1.6 136 89 2.7 197 174 225
ugd4 | 185 1.3 139 80 2.5 190 173 211
ug06 | 204 1.5 139 82 2.5 191 171 216

Die Geschwindigkeitenvd™ und v sind die Ergebnisse der Anpassungen mit an
den Randern des Fehlerintervalls liegenden O setzeitety to bzw. to + to. An
der Bandbreite der zentralen Geschwindigkeitew, erkennt man, dass die Geschwin-
digkeitsverteilung von der Wahl des O setzeitpunktes empndlich abhangt und der
Fehler daher durch ty dominiert wird. Die Wirkung der Veranderung vont, im
Rahmen des Fehlerintervalls ist in den Abb. 3.15 und 3.16 gegt. Fer zukenftige
Messungen ist es wichtig, diesen Fehler zu minimieren. Datsolliten mehr Flugzeit-
spektren mit vielen, meglichst unterschiedlichen Frequenzen als einziger Vabian
aufgenommen werden, um ein genauereg zu erhalten. Ausserdem sollte die Sta-
tistik nach M eglichkeit noch weiter verbessert werden, um die Positiored Flanken
besser absahizen zu lonnen.

Die resultierende Geschwindigkeitsverteilung des abgkldten Datensatzes
. ug06\, der die beste Statistik und gemeinsam mit, ug04\ eine hinreichende Tren-
nung der Spitzen aufweist, ist in Abb. 3.16 dargestellt. Elndalls abgebildet ist die
Wellenlangenverteilung, die sich daraus nach

-3 h oy, ) T4 mL va o
wv(ml)dv()zN ml e " )%d = N % Le "% g = w ()d
(3.36)
berechnet. Die Geschwindigkeitsverteilung weist eine wedtheinlichste Geschwin-
digkeit von (190 30) m/s und eine FWHM-Breite von (120 30) m/s auf.

Das entspricht (63 8) % der Zentralgeschwindigkeitvy. Die wahrscheinlichste
de Broglie-Wellenknge liegt bei (2.5 0.6) pm. Da die Impulsverteilung

Wi (K)dk = %I@e (5 gk (3.37)

wegendk = mdv proportional zur Geschwindigkeitsverteilung ist, gilt, dhss imk-
Raum die Breite der Verteilung (14 0:4) 102 m ! betragt. Die e ™-Breite
folgt daraus durch den Vergleich mit einer Gau 'schen Glo@&nkurve zu

WEnsemble)- (4.9 1.9) 104 m ¢ (3.38)

Fur die Ofentemperaturen, bei denen eindeutige/Beugungskurven aufgenom-
men wurden, liegen bisher noch keine auswertbaren Flugzizten vor.
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Abbildung 3.15: Anpassung der theoretischen Erwartung an die erste Spitzeslin
Abb. 3.13 gezeigten Spektrums. éF die rote Linie wurde die O setzeit aus der in
Abb. 3.14 dargestellten Extrapolation eingesetzt. Die gnen Linien ergeben sich bei
O setzeiten an den Randern des Vertrauensintervalls, wobei der Fehler ty durch
den Fehler der Flankenposition und den Fehler von t bestimmt wird. Die drei

Kurven entsprechen dabei &u gsten Geschwindigkeitenvy von 171, 191 und 216
m/s.
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Abbildung 3.16: Flugzeitverteilung der Cgo-Molekelle bei 612 C Ofentemperatur
(@). In (b) ist die dazu korrespondierende Wellemingenverteilung abgebildet. Bei-
de Verteilungen sind normiert. Die gestrichelten Linien mrkieren die durch den
O setfehler erhaltene Unsicherheit der Kurven.
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3.2 Beugungsexperimente
3.2.1 Beugung von C g

Die ersten eindeutigen Beugungskurveruf Cso wurden am 9. 6. 1999 gemessen.
Der Detektor wurde eber eine Distanz von 300 m gefahren. Alle zwei Mikrome-
ter wurden 5 Sekunden lang Ereignisse gddt. Abb. 3.17 (a) zeigt ein Beispiel éir
eine solche Messung. Zehn solcher Datetwe wurden aufgenommen. Anschlie end
wurde die Lage der Maxima durch einen Lorentz-Fit der nullte Beugungsordnung
bestimmt und alle Daten#&tze so verschoben, dass die bestimmten Maxima am Ort
Null liegen. Verschiedene Methoden, die Zentren zu bestinem, sind in Abb. 3.18
(a) nebeneinander gestellt. Die Anpassung von Funktionedie qualitativ das gleiche
Verhalten zeigen wie die Hauptmaxima, scheint ein besseida f ur die Lage der In-
terferenzmuster zu sein, denn sie ergeben den stetigsteml&ef in der Zeit, was dem
plausibelsten Verhalten einer geometrischen Drift des Apdius eber wenige Mikro-
meter wahrend der dreiseindigen Messung entspricht. Die zentrierten Daten wurden
gemittelt (Abb. 3.17 (b)) und der Fehler nach dem Gau 'scherfehlerfortp anzungs-
gesetz bestimmt. Zum Anpassen der theoretischen Erwartuag die Daten wurde in
einem letzten Schritt aus der lhe der hinreichend weit au en liegenden Punkte ein
durchschnittlicher Sockelwert von 24.33 ¢ ermittelt, der noch von den Zahlraten
abgezogen wurde. Dieser Untergrund ist unakhgig von der Beugung, denn embst
sich auch bei der in Abb. 3.18 (b) gezeigten Messung des kuikrten Fullerenstrahls
ohne Gitter beobachten. Der Untergrund ohne Gitter liegt ntigut 40 Ereignissen
in 5 s etwa doppelt so hoch, wie der Untergrund mit Gitter. Dasst konsistent mit
der Transmission des Gitters (3.17) von knapp 50%.

Zum Vergleich der Resultate mit der theoretischen Erwartug wurde der entspre-
chende Ausdruck (2.81) durch den auch in Kapitel 3.1.6 verwdeten Levenberg-
Marquardt-Algorithmus fehlergewichtet an die Daten angegsst. Dabei wurden #éinf
Parameter variiert, die Breite der Kollimationsschlitzes; und s,, die Einzelspaltbrei-
te des Gitters b, die e 2-Breite w der als Gau 'sche Glockenkurve angenommenen
Detektorau esungf (p) und ein Skalierungsfaktor. Der Algorithmus fand keineiber-
zeugende Anpassung an die Daten bei der Wahl der Wellengenverteilung, die zur
Zentralgeschwindigkeit von 191 m/s korrespondiert, da dée die ersten Beugungs-
maxima zu weit au en liegen &sst, was der Algorithmus durch Vergs erung von w
zu kompensieren sucht. Daher wurde die Wellamgenverteilung mitvy = 216 m/s,
die am Rand des Vertrauensintervalls die Verteilung mit dekeirzesten Welleningen
darstellt, gewahlt. Es ergibt sich die Abb. 3.19 dargestellte Kurve mit derfiolgenden
Parametern:

s; = (12:8 07) m

s = (1055 04) m) =095 09 m
b = (35 2)nm

w = (7 2 m
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Abbildung 3.17: Die Einzelmessung 0609/002/a6 einer Beugungskurve (a) uaier
Durchschnitt zehn solcher Datenstze /a0 bis /a9 (b). Die einzelnen Messungen
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Abbildung 3.18: Die obere Grak zeigt die Drift des Maximums der einzelnen
terferenzkurven der Messungen 0609/002/a0 bis /a9. Jede B&ing hat etwa 20
min gedauert, damit betmgt die maximale Driftgeschwindigkeit etwa 1 m in 5
min. Die Lage der Maxima wurde durch Wahl des Ortes éthster Zahlrate und
durch Anpassung des Hauptmaximums an eine Gau 'sche Glockaurve bzw. an ei-
ne Lorentz-Funktion bestimmt. In (b) ist das Pro | des kollimierten Fullerenstrahls
ohne eingeschobenes Beugungsgitter abgebildet.
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Abbildung 3.19: Experimentelle Beugungskurveefr Cg (blaue Kreise) und die theo-
retische Erwartung (rot).
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3.2.2 Beugung von C 4

Es erfordert keinerlei Aufwand, das Experiment von g auf C;o umzustellen. Das
gre ere Fulleren hat gegember dem kleineren den Vorteil, dass es leichter ionisiert
wird, was eine um einen Faktor 10 grere Zahlrate zur Folge hat. Nachteilig wirkt
sich dabei die Verge erung der Detektionszone aus dem gleichen Grund aus, dahe
steigt die Detektionse zienz nicht signi kant und die Beugungskurven sind von
einer vergleichbaren Qualét. Das in Abb. 3.20 gezeigte Beispiel wurde bei einer
Ofentemperatur vonT = 602 C aufgenommen. In Ermangelung aussageftiger
Daten der Fluggeschwindigkeit wurde hier auf einen Vergtgi mit der theoretischen
Erwartung verzichtet.
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Abbildung 3.20:Die Summe von 12 Beugungskurven von;&mit Messzeiten von 5 s
pro Punkt (oben) und das Strahlpro | ohne Gitter vom gleiche Tag (unten). Beide
Kurven sind eber der gleich skalierten Achse aufgetragen, um die Verlierung

durch das Beugungsgitter zu demonstrieren.
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Kapitel 4

Diskussion der Ergebnisse

Das wichtigste Ergebnis der Versuche ist, dass die Daten @ntder Annahme der
Beugung eines Wellenfeldes am Gittemberzeugend erldrt werden. Daraus folgt,
dass die deutlich erkennbaren Minima links und rechts des Hptmaximums eine
Verringerung der Intensi@t auf Grund destruktiver Interferenz eines Fullerens mit
sich selbst darstellen. Das aber hei t, dass das, was am Detektor als Feten regi-
striert wird und allgemein als Objekt der G® e eines Nanometers betrachtet wird,
am Ort des Gitters mindestenseiber das Hundertfache dieser Gre ausgedehnt
gewesen sein muss, denn die am Detektor destruktiv interierenden Wellenage
entstammen zwei benachbarten Gitteelcken im Abstand von 100 nm.

Beim Anpassen der theoretischen Erwartung an das Interferemuster werden
die Breiten der Kollimationsschlitze mit etwa 10 m erwartungsgenma reproduziert.
Das gilt nicht fer die Einzelspaltbreite des Gitters, die mit fast 40 % unterhrem
nominellen Wert signi kant zu klein ist. Dieser Wert wurde konsistent mit beiden
theoretischen Anatzen und allen Daten gefunden und steht ilfJbereinstimmung
mit Erkl arungen, die die van der Waals-Wechselwirkung zwischen @itmaterial
und Molekel daferr verantwortlich machen, dass sich die Spaltbreite e ek verklei-
nert [45].

Die Breite des Detektors ist mit (7 2) m signi kant gr e er, als das Strahlpro |
im Brennpunkt. Dieser Wert deckt sich aber mit neusten Messgen, in denen durch
Ausblenden des Moleklstrahl die Breite des Detektors zu 8 m bestimmt wurde.

Au allend ist, dass alle Beugungskurven im Zentrum des Haumaximums einen
+Ausrei en nach oben zu haben scheinen. Eine plausible Eeklung dakir liegt in der
beschriebenen Methode der Korrektur um den Nullpunkt, dieiglleicht die Chance
erheht, kenstlich einen zentralen Punkt zu bevorzugen. Esave sinnvoll, das Fitpro-
gramm dahingehend zu erweitern, dass eine Verschiebung ier detektorposition
ein freier Parameter werden &nnte. Das lie e die Mpglichkeit der Anpassung der
Einzelmessungen zu, wodurch sich das ProblemsEn lassen sollte. Auch are eine
Freiheit in der Verschiebung der he sinnvoll, da die Subtraktion eines Untergrunds
.von Hand\ immer ein willkerliches Element enthalt. Eine interessante Erweiterung
des Programms besinde auch darin, die van der Waals-Wechselwirkung in d&iber-
gangsamplitude (2.79) zu bercksichtigen.

LEine Interferenz verschiedener Teilchen ist schon auf Gruem der geringen Teilchenzahldichte
im Strahl (Kapitel 3.1.2) auszuschlie en.
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Kapitel 5
Ausblick

Die Schwerpunktswellenfunktion der hei en Fullerene wie den Experimenten ei-
ne koharente mumliche Ausdehnung voneber 100 nm auf. Nach den in Kapitel
2.2 durchgetihrten Rechnungen stehen die Molelke damit an der Schwelle zur De-
koharenz. Um Dekomrenzmechanismen zu untersuchen, muss die Wellenfunktion
meglichst weit separiert werden, was den Aufbau eines Interbmeters mit mehr als
einem Gitter erstrebenswert macht. Bei einer Trennung in aé&re enordnung von 10
Mikrometern weirde bereits ein Photon der Vdrmestrahlung ausreichen, die Wellen-
funktion kollabieren zu lassen. Es bieten sich zwei Konzepan: Ein Mach-Zehnder-
Interferometer hat den Vorteil, dass es achromatisch ist,addie Beugungsbilder der
Gitter im Fraunhofer-Regime liegen. Daher ist es auchuf breite Wellenlangenvertei-
lungen, wie sie von thermischen Quellen produziert werdegeeignet. Das sich den
Talbot-E ekt zu Nutze machende Talbot-Lau-Interferomete beruht auf der Nah-
feldbeugung im Fresnel-Regime und erfordert daher eine stile Geschwindigkeits-
verteilung des Strahls. Dieser sich in kleinen Intengiten au ernde Nachteil kann
im so genannten verallgemeinerten Talbot-Lau-Interferoater [46] dadurch wettge-
macht werden, dass der Strahl daf in transversaler Richtung inkorarent sein darf.
Dadurch entfallt der Intensitatsverlust durch die Kollimation.

Eine andere Mbglichkeit, die Intensitat zu erhehen, ist die Verwendung stehender
Lichtwellen als Beugungsgitter. Solche Gitter haben den Vil, dass sie nicht ver-
schmutzen lennen und wohlde nierte Eigenschaften aufweisen. Nebenrdd eglich-
keit, Absorptionsgitter nach dem Prinzip des hier verwenden Detektors einzuset-
zen, sind auch Phasengitter denkbar. Dieseanen zur Interferometrie besonders
geignet, da sie den Durchgang von erheblich mehr Mokdkn erlauben weirden, als
absorptive Gitter. Dazu wird zur Zeit die Meglichkeit untersucht, die Fullerene an
einer Stehwelle aus UV-Licht zu beugen.

Der Weg vom Quantenobjekt zum klassischen Objekt lie e sicuch weitergehen
durch Erhehung der Masse und der damit verbundenen Komplexit der gebeugten
Teilchen. Von besonderem Reiz ave es dabei, den Schritt in die Biologie zu tun.
An Objekten, die vielleicht in der Gm® enordnung von Viren liegen lonnten, lie e
sich die Untersuchung fortsetzen, welcher Art die Grenzered Beobachtbarkeit von
Welleneigenschaften der Materie sind. Neben den langgestkten helikalen Viren
hat die Natur auch ikosaedrische Viren hervorgebracht, den aus regelm ig an-
geordneten Protein-Untereinheiten gebildetes Capsid ¢iHle der Nukleinsure) die

1266 nm aus einem zweifach frequenzverdoppelten Nd:YVQLaser
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selbe Symmetrie wie die Buckminsterfullerene aufweist [4Die einfachsten Vertre-
ter dieser Viren bestehen wie der in Abb. 5%1gezeigte Phage aus 60 identischen
Untereinheiten, von denen jeweils drei eine &the des Ikosaeders bilden. Vielleicht

Abbildung 5.1: Der Bakteriophage (Bakterienbefallendes Virus) X174 im Gre en-
vergleich mit einem Buckminsterfulleren (Pfeil). Beide Gailde weisen die gleiche
ikosaedrische Struktur auf. Die gro en, blau eingefbten Erhehungen auf der Hille
korrespondieren zu den pentagonalen &then des Fullerens, ahrend die kleinen
Erhehungen auf den Mitten der Sechsecke liegen.

kann die hohe Symmetrie dieser Gebilde, die etwa 30 maleger als ein Fulleren
sind, helfen, den Wellencharakter zu o enbaren.

2aus http://www.tulane.edu/~dmsander/WWW/109/structur  e.html
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Kapitel 6

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird die Beugung von Fulleren-Mriewellen mit einer

de Broglie-Welleninge von wenigen Pikometern an Gittern mit einer Periodizt

von 100 nm demonstriert. Dazu werden die Moleike bei 600 C zur freien Pro-

pagation ins Hochvakuum verdampft und ein enger Strahl daws ausgeschnitten.
In longitudinaler Richtung ist eine kleine Kolarenzlnge in der G® enordnung we-

niger Wellenkngen die Folge der breiten thermischen Impulsverteilundpurch die

Kollimation wird die Koh arenzlnge in transversaler Richtung demgegaber um

funf Gre enordnungen verge ert. Damit ist es meglich, einige Spalte des Gitters
koharent auszuleuchten, was durch die Messung eines Interfezmusters demon-
striert werden konnte. Die Beugungskurve weist die typis&m, durch destruktive

Interferenz der Teilwellen bewirkten Minima zwischen nuiér und erster Beugungs-
ordnung, auf. Die Messergebnisse lassen sich im Rahmen déchkho 'schen Beu-

gungstheorie erkéiren, wobei die Gesamtmasse des Motk die Wellenknge deter-
miniert. Fullerene sind die schwersten und komplexesten Qakte, an denen bisher
der Wellencharakter der Materie beobachtet wurde.
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Anhang A

Rechnungen

A.1 Au wesungsgrenze des Mikroskops im Teilchenbild

Ausgangspunkt ist die Frage, dr Photonen welcher Wellerdnge der Impulseiber-
trag auf das Fullerenmolekldl zu vernachkssigen ist. In der transversalen,uf die
Beugung entscheidenden Richtung ist im Prinzip kein &cksto vernachlassigbar, da
der Transversalimpuls der Molekle beliebig klein sein kann. Daher ist es sinnvoll,
sich zuwberlegen, wie gro ein Impuls etwa sein muss, der die Interenz zersort,

um den Photonimpuls mit dieser Go e zu vergleichen. Dazu betrachtet man nach
Abb. A.1 die Wellenlange eines Photons, dessen Impuls gerade ausreicht, das als
klassisches Partikel betrachtete MoleK ohne Transversalimpuls von der nullten
Beugungsordnung in das erste Interferenzminimum zu sto eas Minimum liegt
etwa bei

y = 2—de = —— (Al)

Mit der Flugdauer b—: von Gitter G zu Detektor P ergibt sich eine bemtigte Tans-

versalgeschwindigkeit von v
k

Vo = y—o! (A.2)
Le
Damit wird der Transversalimpuls
Vi aLlp Vk @’ _ Mvg h h
= = = — = = = —: A.
P = e = Y = M G - ™ 2d T 2d mve | 2d (A-3)

Der Vergleich mit dem Photonimpulsh=ergibt

die Au esungsgrenze des Mikroskops.

A.2 L esung der Schr edinger-Gleichung

Der Produktansatz (¥t)! x(x) y(Y) 2(2) ¢(t) fuhrt nach Einsetzen in
(2.35) und Separation der Konstanten

|
h2 00 00 00

X4 Y4 Z 4maz=ih> A.5
2m X y V4 g t ( )
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|
|
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|

Abbildung A.1: Die Au esungsgrenze des Mikroskops im Teilchenbild: Photonen
welcher Welleninge zersbren das Interferenzmuster? Die Bedingunguf das erste
Beugungsminimum istsin 48 =2d, wobeid die Gitterkonstante ist.

auf die Di erentialgleichungen

XY = const (A.6)
Xy
h2 00 00
£ z= £ z = const A7
2m2g , 7 (A7)
= = const; (A.8)
t

die mit geeignet gewhlten Separationskonstanten folgendedsungen haben:

x = Al o) (A.9)
y = Apeloyt 2 ! ! (A.10)
VIS Y VR § (A.11)
L= Age! T (A.12)

Die beiden unablngigen Losungen der Airy'schen Di erentialgleichung (A.7) erge-
ben sich durch einen PotenzreihenansdtzNur die Funktion Ai(x) in (A.11) stellt

z k2

eine physikalische bsung des Problems dar (siehe Abb. A.2)uf x = == > 0

IHerleitung siehe z.B. http://www.treasure-troves.com/m ath/
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bzw.V = mgz > E =
lichkeitsamplitude fallt exponentiell ab, wahrend sie in dem Gebiek < 0 oszilliert,
weil dort die Energie des Teilchens @rer ist als das Gravitationspotenzial. Bi (x)
divergiert fur x > 0 und kann daher keine bsung darstellen, also musaf (A.11)
= 0 gelten. Damit ist als Lesung der Schodinger-Gleichung (2.35) ein Produkt

l,
0.8/

Abbildung A.2: Die beiden Airy-Funktionen Ai(x) (blau) und Bi(x) (rot). Ai(x)
gehtfur x 'l exponentiell gegen Null, whrend Bi (x) divergiert.

aus monochromatischen Wellen beliebiger Wellenvektord&n= ( ky; ky; k;) gefunden
worden:

|
z k?Z z
(B = AAL 22 ooy SRy (A.13)

(mit einer komplexen Konstan A = A 1AA;€0 17 27 3)) DaK frei ist, ist die
allgemeine losung ein Integral -2 2 )3 eiber den gesamten Impulsraum mit beliebiger

komplexzahliger Gewichtunga(k):

(;ﬁ()s a(k) (r1)

4 4 4
dk« ~ dky dk
= a(k) (r1) (A.14)
1 1

(51)

2 2
1

Es lasst sich leicht zeigen, dass (A.14) die S@dinger-Gleichung (2.35) im All-

gemeinen ést. Dafur muss allerdingsa(K) so bescha en sein, dass Di erentiation
und Integration vertauschen:

#
h? @ .
%r + m?z Ih@t (£ 1) , |
4 2 '
dk h @ @ @ L@ , z k? (kx+ kyy K2t
= A 2 )3 a(k) > @?( @9 e + mgz Ih@tAl = € m
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Z RPN , M I#
_ dk h » 5. 2m3g h* , : _hk?
= A 27 a(k)" >m ke ky+ Hz z# 2ngkZ + mgz ih o
y4 2 2
_ dk h= , h<k? AL
= A 27 a(k)|%k mgz{-: mgz o (1) =0:
=0
Die reelle Amplitude A wird durch die Normierung der Wellenfunktion
z
d¥ j (gt)j®= (A.15)

festgelegt und die konstante Phase; + ,+ 3 kann o. B. d. A. als Null gewahlt
werden.

A.3 Zeitentwicklung eines Gau -f ermigen Wellenpakets

Sei die gemessene Impulsverteilung eines reinen Zustamdsiner Dimension Gau -

fermig und nach 7

% jak)jz=1 (A.16)
normiert. Mit der halben 1=eBreite  (De nition nach [23], siehe Abb. A.3) gilt
(k kg)?

Zija(k)j2 = p_l— e & (A.17)
k

Damit ist der Impulszustand im Allgemeinen als

( 5 )
al) = ) Pep E (a19
k
zu schreiben. Hier entspricht  der halben L-p e-Breite der Einhellenden (Stan-
dardabweichungsiehe z.B. [48], vgl. Abb. A.3). Die Ortsdarstellung des &tands

ergibt sich fur die freie Bewegung durch Entwickeln nach ebenen Wellen:
2 dk

(xt)= —a
L 2

(k) x50 (A.19)

Setzt man zurachst (k) = 0, so ergibt Einsetzen von (A.18)

2 ( ,

(x;t)=2 K 1 dk exp 2 2 +1 kx 2mt : (A.20)
Der Exponent
| | |
2 2 ’ ’ 2
kK ko) i MR o Lot ey Kok K

+
2 k2 2m 2 k2 2m k2 2 k2

(1)
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1,0+
0,9+
0,8—- 77.9% des Maximums halbe &*“-Breite = 30% FWHM
0,74
06 160.7% halbe e \Breite = 42% FWHM
o 50.0% / (Standarda’BX‘veichung Ss)
0,5 ' 4 p
i volle Halbwertsbreite (FWHM)
0,4
0,3 36.8% halbe e"-Breite =\60% FWHM
0,24
0,14 13.5% halbe e*-Breite = 83% FWHM = 2s
0,0

Abbildung A.3: Vergleich der verschiedenen Breiten der Gau 'schen GlockKeurve

lasst sich auf die Form @k + b)? + ¢ bringen, was nach Ko zientenvergleich auf

1 . ht
= — + | — .
a [ 7 2 |2m (A.22)
1 % +ix
b= Sat—— (A.23)
2 L 4jht
2 k2 2m
k2 1 %%+ ix
= + -k A.24
c 22 i nin (A.24)
fuhrt. Mit der Substitution u := i(ak + b) wird das Integral in (A.20) auf die
analytisch auswertbare Gau sche Form gebracht
2 n (0] 2 n (0]
dk exp (ak+ b?>+c = € % exp u? = gp B (A.25)
) , ia
woraus sich
8 22
2 2 ko 4 j 2
_ - = 1 Kk 1 2+ IX
t)=z2 2 1= 12q7 0 4 =k A.26
bt) oE % 2t a gy B

ergibt. Mit den Abkerzungen

h
Vo = Eko (A27)
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h
!0 = %ko2 (A28)
h
= = % (A.29)
lasst sich die Wellenfunktion als )
L, 1+t 7 2 i h 2
Tty = 1=4 k 2 | k 2
(x;t) 5 exp 72(1 P (X wot)°+ 1+ ¢ 2t2(k°X ot + o X“t)
(A.30)
schreiben. Rihrt man die 1=e-Breite
P 0T
¥ 2¢2 2 2
(1) = _i Tt iz+ " (A.31)

der Wahrscheinlichkeitsdichte im Ort ein, erlalt man fer das Absolutquadrat der
Wellenfunktion analog zu (A.17)
1 (x_vot)?

CRIE = © L (A.32)

Das Wellenpaket bewegt sich mit der Gruppengeschwindigker, durch den Raum
und nimmt dabei in der Breite nach (A.31) zu, wie in Abb. 2.7 geeigt.
Die Unscharfen sind als die halbere *-Breiten (vgl. Abb. A.3) der Zustands-
funktionen (A.18) und (A.30) de niert:
k

=t (A.33)
S
sy = p0- 1 K, (A.34)

2 4 Kk m2

Damit erfullt das Produkt dieser beiden Breiten die Heisenbergschenktharferela-
tion (2.40) P
1+ 2t2

x(t) k= % NONE %: (A.35)

Zur Berucksichtigung der unbekannten Phase(k) in (A.18) wird diese zurachst
um ko entwickelt, da der Impulszustand nach Voraussetzung nur urkgy herum we-
sentlich ungleich Null ist. Lasst sich die Phase in hinreichend guteretherung als

(9= o+ Gk k)t Rk ko) (A.36)
mit
o = (ko)
. @
L
0 .— @
R
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darstellen, d.h. alle heren Glieder sind kleiner als von der @renordnung 1, dann
ist eine analytische Berechnung des Ortszustandesglich. Erganzt man dazu den
Exponenten (A.21) um die Entwicklung voni (k) nach (A.36), erhalt man den
zusatzlichen Term

. . 1 . '
=00 ke DK P HI( ko °9k+'é 00} 2, (A.37)
Man eberzeugt sich leicht, dass das Hinzu§en eines konstanten Phasenfaktors
o ko %3k %) (A.38)
und die Verschiebungen in Raum und Zeit
x I x+ % ko @ (A.39)
t 1t % 00 (A.40)

die Transformation von (A.20) auf das allgemeinere Problemmit (k) 6 O leistet.
Damit geht die Breite (A.31) in

q 1 2 0§2
+( t
( ¢ %) (A.41)
k
eiber und die Wahrscheinlichkeitsdichte (A.32) wird zu
0q 11 ¢ )
. o 1o vt @Y 5
x;t)j’= p=@ A ex X Vot+ 92
i (x0ji?=p= k P Tt 2o v 9

(A.42)
Der Vergleich mit (A.35) zeigt, dass die Phase(k) hechstens linear in k sein darf,
um das minimale Unsclrfeprodukt zu ergeben.

Um ein Gekihl fur die beteiligten Gre en im Experiment zu bekommen, soll
zunachst angenommen werden, dass einerseits die Lokalisigruturch den Sto -
partner von der Ordnung des Molekldurchmesserd ist und andererseits der Orts-
zustand in hinreichend guter Mherung Gau -fermig ist. Damit ergibt sich, unter

Vernachlassigung einer eventuellen Phase, nach (A.34)
S

1 . h* K
= + 2
x(® 4 K? mz
zum Zeitpunkt t = 0 der Praparation das minimale Unschrfeprodukt
1
K(Ofen 5= 1 10m (A.43)

Ein auf diese Weise gegebenes Wellenpaket zer ie t nach @4) auf dem Weg von
der Quelle Q zum Gitter G in der Zeitt = QG=\y = Q—Gh"‘T0 Fur den im Strahl

bei gut 600 C nach Kapitel 3.1.6 lau gsten Impuls hkg = hmvg mit vy = 200 m/s

ergibt sicht =7 ms. Damit dehnt sich das Wellenpaket in den Richtungen ddreien
Bewegung auf 0.6 mm aus.
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Anhang B

Programme

B.1 Matlab-Programm zum Flugzeit t

B.1.1 Hauptprogramm , Flugzeit t\

% Flugzeitfit: v*3 x Gauss gefaltet mit Rechteck
% von Julian Voss-Andreae, November 1999

clear all;
%format long;
format compact;

nu = 23.98; % Chopper-Frequenz

n=2; % Anzahl der Oeffnungen

a = 10.24; % Breite der Oeffnung

b = 97.91; % Durchmesser der Oeffnungen
offset = .02037; %- .00146;

cutoff = .022;

name = 'flug06.dat’;

p(1) = nu/n * 2*pi; % Frequ/Anzahl Oeffnungen: Kreisfrequen z
p(2) = 2*asin(a/b); % ergibt Oeffnungswinkel

%p(2) = 2*asin(12.28/97.95);

p(3) = offset; % Gesamtoffset

%rechter = pi/2 /p(1);

%flanke = 0 /p(1);

%tstrich = .0026214;

%tstrich = .00098304;
%peak = 1*pi /p(1);
%p(3) = rechter - flanke - tstrich + peak % Trigger auf abfalle nde Flanke:

% Offset = Vierteldrehung - Oeffnung - abgelesener Offset
%p(3) = (1*pi/10)/p(1); %
p(4) = 2.45; % Laenge von Chopper bis Detektor
p(5) = -1.58; % Skalierungsfaktor
p(6) = 138.8; % va
p(7) = 74.7; % vb

daten = load(hame);
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xroh = daten(1:length(daten),l1);
xroh = xroh.*1le-9;
yroh = daten(1:length(daten),2);

errroh = sqrt(yroh);
i =1;
for n = 1:length(xroh)

if (xroh(n) > p(3) + p(2)/p(1)) & (xroh(n) < p(3) + 1/nu)

% Daten zwischen Singularitaet und naechstem Peak

xdata(i) = xroh(n);
ydata(i) = yroh(n);
if xdata(i) < cutoff

ydata(i) = 0.;
end
yerror(i) = errroh(n);
if yerror(i) == 0.
yerror(i) = sqrt(.5);
end
=i+ 1
end
end

xdata=xdata(:); % change all vectors to columns
ydata=ydata(:); yerror=yerror(:); plot(xdata,ydata,'r

fnct = 'v3gaussrechteck’;

dp(1) = 0;
dp(2) = 0;
dp(3) = 0;
%dp(3) = .001*p(3);
dp(4) = 0;

dp(5) = .001*p(5);

dp(6) = .001*p(6);

dp(7) = .001*p(7);

[f,p,kvg,iter,corp,covp,covr,stdresid,Z,r2]=
leasgr(xdata,ydata,p,fnct,1e-4,30,yerror.”-1,dp,'df

disp(name)

disp('t0")

disp(p(3))

disp(‘a’)

disp(p(5))

disp('va’)

disp(p(6))

disp('vb)

disp(p(7))

disp(‘Fehler:")

fehler=sqgrt(diag(covp));

disp(fehler)

dp’);
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disp('Zentrale Geschwindigkeit:")

disp((p(6)+sqrt(p(6)"2 + 6*p(7)"2))/2)

disp('Fehler:")

disp(sqrt((9*fehler(3)"2*p(7)*2)/(p(6)*2 + 6*p(7)"2) +
(fehler(2) + (fehler(2)*p(6))/sqrt(p(6)*2 + 6*p(7) 2"

chi2 = chi2v3gaussrechteck(p, xdata, ydata, yerror)/
(length(xdata)-4) % normiert, sieche S. 91

plot(xdata,ydata,'r.",xdata,v3gaussrechteck(xdata,p

B.1.2 Fitfunktion ,v3gaussrechteck\

function[v3gr] = v3gaussrechteck(x, p);

v3gr = p(5) * ((p(1) * ( -(p(2)+2*p(1)*(x-p(3)))-"(-2)
F(2*exp(-(-2*p(4)*p(1)+(P(2)+2*p(1)*(x-p(3)))*p(6)
J(p(2)+2*p(1)*(x-p(3)))."2 Ip(7)"2) *p(7).* (4*p(4)"2
2*p(4)*p(1)*(p(2)+2*p(1)*(x-p(3)))* P(6)*+(p(2)+2*p(1
* (P(6)"2+p(7)"2)))+(p(2)+2*p(L)*(-x+p(3)))-A(-2) .*
(2*exp(-(2*p(4)*p(1)*+(p(2)*+2*p(1)*(-x+p(3)))*p(6)).
J(p(2)+2*p(1)*(-x+p(3)))-"2
Ip(7)"2)*p(7).*(4*p(4)"2*p(1)"2-2*p(4)*p(1)*(P(2)+2
(-x+p(3)))*p(6)+(p(2)+2*p(1)*(-x+p(3))).*2
*(P(6)"2+p(7)"2)))+sart(pi)*p(6)*(2*p(6)"2+3*p(7)"2
erf((2*p(4)*p(1)./(p(2)+2*p(1)*(x-p(3)))-p(6))/p(7)
sqrt(pi)*p(6)*(2*p(6)"2+3*p(7)"2)*erf((2*p(4)*p(1).
(P(2)*+2*p(1)*(-x+p(3)))+p(6))/p(7))

N (p(2)*(2*sqrt(pi)*p(6)"3+2*exp(-p(6)"2/p(7)"2)*p
p(7)+3*sqrt(pi)*p(6)*p(7)"2+2*exp(-p(6)"2/p(7)"2)*p
sqrt(pi)*p(6)*(2*p(6)"2+3*p(7)"2)*erf(p(6)/p(7)))))

B.1.3 2, chi2rechteckgauss\

function[chi2] = chi2rechteckgauss(p, xdata, ydata, yerr

theorie = v3gaussrechteck(xdata, p);
chi2 = (ydata - theorie)./yerror;
chi2 = sum(chi2.*chi2);

B.2 Programme zum Beugungskurven t

B.2.1 Matlab-Programm , Beugungskurven t\

2/4.))

).A2
*p(L)"2 +
)*(x-p(3)))."2
"2
*p(1)*
)*

)+
/

(6)"2*
(7)"3+

or);
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% Beugungskurvenfit
% von Julian Voss-Andreae, Dezember 1999

%clear all;
format compact;
%mex c60fresnel6.cpp

name = '0609Beugung.dat’;

max = 9; % max. Anzahl Iterationen

p(1l) = 12.88; % Schlitz 1 in Mikrometer (9.3 mit)

p(2) = 10.34; % effektive Breite Schlitz 2 im C-Programm
p(3) = 35.27; % effektive Einzelspaltbreite in nm

p(4) = 22403; % Skalierungsfaktor / 1.e19

p(5) = 0; % Sigma Einzelspaltbreite in nm

p(6) = 7.16; % Laserbreite in Mikrometer

daten = load(name); xdata = daten(1:length(daten),1); yda ta =
daten(l:length(daten),2); err = daten(l:length(daten), 3);

%xdata = xdata(:); % change all vectors to columns
%ydata = ydata(.);
%err = err(’);

xdata = xdata*le-6;

%errorbar(xdata,ydata,err);
%,xdata,ytheorie+p(6)

%tic

%yth=ytheorie(xdata,p)
%t=toc
%plot(xdata,yth,xdata,ydata)

dp(1) = .001*p(1);
dp(2) = .001*p(2);
dp(3) = .001*p(3);
dp(4) = .001*p(4);
dp(5) = 0;

dp(6) = .001*p(6);

tic [f,p,kvg,iter,corp,covp,covr,stdresid,Z,r2] =
leasgr(xdata,ydata,p,'ytheorie’,1e-3,max,err.*-1,dp ,'dfdp”); t=toc

disp(name) disp(’ sl s2 b scale sigma’)

disp(p(1:5)")
disp(' Laserbreite")
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disp(p(6))

disp('Zeit in h und pro lIteration in Minuten')

disp(t/3600)

disp(t/60/iter)

B.2.2 C-Programm , c60fresnel6\

I Beugung von Fullerenen von Julian Voss-Andreae

I Version 1: 1.7.1999 bis Version 5, 26.7.1999

I Gerbrand van der Zouw (c60fresnel2): Einbindung in Matla b,
I Interpolation Fresnel-Tabelle,

1 Julian Voss-Andreae, Version 6 (c60fresnel3): Dezember 1999,
I Einzelspaltbreiten-Variation herauskommentiert

I c60fresnel4: g-Integration in Absolutquadrat

I c60fresnel5: Konstanter Einfallswinkel

I c60fresnel6: Integration theta

#include <stdio.h>
#include <math.h>
#include "mex.h"

#define NFRESNEL 200000L
#define TABSTEP NFRESNEL/200

#define INVSQRT2PI 0.398942280402

#define LENGTH1 1.14

#define LENGTH2 1.25

#define GRIDCONST 100.e-9

#define MDHQ 1.143377487568288e+10

#define CONST sqrt(MDHQ *(LENGTH1+LENGTH2)/LENGTHAAHEN/2.
#define DETMAX 140.e-6

#define DETSOL 2.e-6

#define VMIN 30. /* 190: 20 und 370 */
#define VMAX 440.

#define THMAX 1.5e-5

#define THNODES 30

#define VNODES 80

#define QNODES 80

void beugung(const double *const double *,double *, int);
static mxArray* fresnellcarr; static mxArray* fresnellsa rr;

static double *fs; static double *fc;
static int initialized=0;
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template<class T> T max(T a, T b) {
return a>b?a:b;

}

template<class T> T min(T a, T b) {
return a<b?a:b;

}

void cleanup(void) {
mexPrintf("Cleaning up fresnell-integral tables.\n");
mxDestroyArray(fresnellcarr);
mxDestroyArray(fresnellsarr);

}

void mexFunction(
int nlhs, mxArray *plhsf],
int nrhs, const mxArray *prhs]]

double *Xp, *pp;

double *yp;

unsigned int  m,n,mx,nx,mp,np,i;
double pscale[6];

FILE *fp;

const mxArray*& X_IN=prhs|0];
const mxArray*& P_IN=prhs[1];

mxArray*& YP_OUT=plhs[O];
/* Check for proper arguments */

if (nrhs 1= 2) {

mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires two input arguments. ");
} else if (nlhs > 1) {

mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires one output argument.”);
}

if (!mxIsDouble(X_IN) || 'mxIsDouble(P_IN))
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires real input elements. ");

m=mxGetM(X_IN);
n=mxGetN(X_IN);
mx=max(m,n);
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nx=min(m,n);

m=mxGetM(P_IN);
n=mxGetN(P_IN);
mp=max(m,n);
np=min(m,n);

if(nx>1 || np>1)
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires vectors as input elem ents.");

if(mp!=5)
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires 5 parameters.");

if (linitialized) {

[* create persistent arrays to hold fresnel tables*/
fresnellcarr=mxCreateDoubleMatrix(1,NFRESNEL,mxREAL );
fresnellsarr=mxCreateDoubleMatrix(1,NFRESNEL,mxREAL );
mexMakeArrayPersistent(fresnellcarr);
mexMakeArrayPersistent(fresnellsarr);

mexAtExit(cleanup);

fc=mxGetPr(fresnellcarr);
fs=mxGetPr(fresnellsarr);

/* read fresnell binary data from files */
fp=fopen("fresnellcos2.bin","r");
if (fp!=NULL) {
fread(fc,sizeof(double), NFRESNEL,fp);
fclose(fp);
}
else
mexErrMsgTxt("File not found: fresnellcos2.bin®);

fp=fopen("fresnellsin2.bin","r");

if (fp!=NULL) {
fread(fs,sizeof(double), NFRESNEL,fp);
fclose(fp);

}

else
meXxErrMsgTxt("File not found: fresnellsin2.bin®);

initialized=1,;
mexPrintf("Fresnell-integral tables read.\n");
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}

YP_OUT=mxCreateDoubleMatrix(mx,1,mxREAL);

yp=mxGetPr(YP_OUT);
pp=mxGetPr(P_IN);
xp=mxGetPr(X_IN);

[* rescale parameters */
pscale[0]=pp[0]*1e-6;
pscale[1]=pp[1]*1le-6;
pscale[2]=pp[2]*1e-9;
pscale[3]=pp[3]*1el9;
pscale[4]=pp[4]*1e-9;

for (i=0;i<mx;i++)
if (fabs(xp[i])>155e-6)
mexErrMsgTxt("X must be between -155e-6 and 155e-6.");

beugung(xp,pscale,yp,mx);

return;

void beugung(const double * X,

const double * para,
double * vy, int dim)

int ip, ith, iv, iq, i

int indexa,indexb;

double p, v, q,ipc[3].,ips[3];

double weightth, weightv, weightq,rema,remb;

double summeth, summev, resummeq, imsummeqg, gamma, cosging;

double reintegral, imintegral;
double alpha, offset;
double a, b, theta;

theta = 1.e-5;

for (ip =0 ;ip <dim;ip ++) { /* Schleife \"{u}ber Detektor *
p = Xx[ip]; /I Det.-pos.

summeth = 0.;
for (ith = 0 ; ith <= THNODES ; ith++ ) { /* Schleife Einfallswin
theta = (double)(-THMAX+ith*2*THMAX/THNODES);

kel

*/
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summev = 0.;

for (iv =0 ; iv <= VNODES ; ivt+ ) { [* Schleife Wellenlaengen */
v = (double)(VMIN+iv*(VMAX-VMIN)/VNODES);
alpha=CONST*sqgrt(v); /* Skalierung auf dim-lose einheite n */

resummeq=0;

imsummeq=0;

for (ig = 0 ; ig <= QNODES ; ig++ ) { /* Schleife Schlitz 1 */
g = (double)(-para[0]/2.+ig*para[0]/QNODES);
offset = -(LENGTH1*p + LENGTH2*q)/(LENGTH1+LENGTH2);
gamma = MDHQ*v*((p-q)*(p-q)/(LENGTH1+LENGTH2)/2.+ sintheta)*q);
cosg = cos(gamma);
sing = sin(gamma);

reintegral=0.;
imintegral=0.;
for ( a = alpha*(offset-para[1]/2.) ;
a <= alpha*(offset+para[1]/2.);
a += alpha*GRIDCONST ) { /* Summe ueber Einzelspalte
b = a + alpha*para[2];

indexb=(int)(b*TABSTEP+0.5); /¥ Ab hier Interpolation */
remb=b*TABSTEP-indexb; /* difference between midpoint

of interpolation and b*/
indexa=(int)(a*TABSTEP+0.5);
rema=a*TABSTEP-indexa;

for (i=0;i<3;i++) {
if ((indexb+i-1)>0) {
ipcli]=fc[indexb+i-1];
ips[i]=fs[indexb+i-1];
}
else {
ipc[i]=-fc[-indexb-i+1];
ips[i]=-fs[-indexb-i+1];
}
}
[* quadratic interpolation*/
reintegral+=(ipc[0]*(remb-1)+ipc[2]*(remb+1))*remb* 0.5-
ipc[1]*(remb+1)*(remb-1);
imintegral+=(ips[0]*(remb-1)+ips[2]*(remb+1))*remb* 0.5-
ips[1]*(remb+1)*(remb-1);

for (i=0;i<3;i++) {
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if ((indexa+i-1)>0) {
ipcli]=-fc[indexa+i-1];
ips[i]=-fs[indexa+i-1];

}

else {
ipcli]=fc[-indexa-i+1];
ips[i]=fs[-indexa-i+1];

}

/* quadratic interpolation*/
reintegral+=(ipc[0]*(rema-1)+ipc[2]*(rema+1))*rema* 0.5-
ipc[1]*(rema+1)*(rema-1);
imintegral+=(ips[0]*(rema-1)+ips[2]*(rema+1))*rema* 0.5-
ips[1]*(rema+1)*(rema-1);
/*  Bis hier Interpolation */

/* Ausnutzen der Paritaet de Fresnel-Integrale,
langsame Version

reintegral += b/fabs(b) * fresnelc[(int)(fabs(b)*1000.)

reintegral -= a/fabs(a) * fresnelc[(int)(fabs(a)*1000.)

imintegral += b/fabs(b) * fresnels[(int)(fabs(b)*1000.)

imintegral -= a/fabs(a) * fresnels[(int)(fabs(a)*1000.)

*/
} /I Ende Summe

it ((ig==0)||(ia==QNODES))

weightg=1,;
else if (ig & 1) /* ig +1 gerade ? */

weightq = 4;
else

weightgq=2;

resummeq += weightg* (cosg*reintegral - sing*imintegral) ;
imsummeq += weightg* (sing*reintegral + cosg*imintegral) ;
} /I Ende g-Integration

if ((iv==0)||(iv==VNODES))
weightv=1;

else if (iv & 1) /* iv + 1 gerade ? */
weightv = 4;

else
weightv= 2;

summev+=weightv* v*v*v // exp(-0.0001524157*(v-139)*(v  -139))/(alpha*alpha)
* exp(-0.0000851023*(v-133.8)*(v-133.8))/(alpha*alph a)
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* (resummeg*resummeq + imsummeqg*imsummeq);
} /I Ende v-Integration

if ((ith==0)||(ith==THNODES))
weightth=1,;

else if (ith & 1) /* ith + 1 gerade ? */
weightth = 4;

else
weightth = 2;

summeth += weightth* summev;
} /I Ende th-Integration

ylip] = para[3] * summeth * 1.72e-9*(VMAX-VMIN)/VNODES *
para[0]/QNODES * 2*THMAX/THNODES /27.;
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Anhang C

Wave-particle duality of C ¢, molecules

Der Artikel zu den in der vorliegenden Arbeit besprochenenxperimenten wurde
im Sommer 1999 geschrieben. Er erschien am 14. Oktober 1998lature, Vol. 401,
S. 680-682 und ndet sich auf den folgenden Seiten in der Onglversion.
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""""""""'""""""""""""""""""""'MSfOUndtObesmallerthan1mminheight,ConSiStentWitha ull

Wave+ particle dua“ty Rayleigh length of 806m and the strong power dependence of this
- ionization process. A signi®cant advantage of the thermionic
Of (-\60 m0|ecu|es mechanism is that it does not detect any of the residual gases

present in the vacuum chamber. We could thus achieve dark count
rates of less than one per second even under moderately jhigh
vacuum conditions (3 10°“mbar). The fullerene ions wer
then focused by an optimized ion lens system, and accelerated to
a BeCu conversion electrode a9kV where they induced th
emission of electrons which were subsequently ampli®ed by a
Channeltron detector.
........................................................................................................................................ Alignment is a crucial part of this experiment. In order to be able
Quantum superposition lies at the heart of quantum mechanics to ®nd the beam in the ®rst place, our collimation apertures are
and gives rise to many of its paradoxes. Superposition of demovable piezo slits that can be opened from 0 taré®(in the case
Broglie matter wave$ has been observed for massive particlesof the ®rst slit) and from 0 to 20@m (for the second slit). Th
such as electror’s atoms and dimer§ small van der Waals vacuum chamber is rigidly mounted on an optical table together
clusterg, and neutrons. But matter wave interferometry with with the ionizing laser, in order to minimize spatial drifts.
larger objects has remained experimentally challenging, despite The effect of gravity also had to be considered in our set-up.|For
the development of powerful atom interferometric techniques for the most probable velocity (220 rity the fullerenes fall by 0.7 m
experiments in fundamental quantum mechanics, metrology and while traversing the apparatus. This imposes a constraint on| the
lithography®. Here we report the observation of de Broglie wave maximum tilt that the grating may have with respect to gravity. As a
interference of Gy molecules by diffraction at a material absorp- typical diffraction angle into the ®rst-order maximum is#&d,
tion grating. This molecule is the most massive and complexone can tolerate a tilt angle of (at most) about one mrad before
object in which wave behaviour has been observed. Of particularmolecules start falling from one diffraction order into the trajectary
interest is the fact that Gois almost a classical body, because of itsof a neighbouring order of a different velocity class.
many excited internal degrees of freedom and their possibleexperimental curves start to become asymmetric as soon as the
couplings to the environment. Such couplings are essential forgrating tilt deviates by more than 5@®ad from its optimum
the appearance of decoherenide suggesting that interference vertical orientation.
experiments with large molecules should facilitate detailed The interference pattern of Fig. 2a clearly exhibits the central
studies of this process. maximum and the ®rst-order diffraction peaks. The mini
When considering de Broglie wave phenomena of larger abeétween zeroth and ®rst orders are well developed, and are due to
more complex objects than atoms, fullerenes come to mind destructive interference ofggde Broglie waves passing through
suitable candidates. After their discovemnd the subsequent neighbouring slits of the grating. For comparison, we show in Fig|. 2b
invention of ef®cient mass-production methdtisthey became the pro®le of the undiffracted collimated beam. The velocity
easily available. In our experiment (see Fig. 1) we use commeraidtribution has been measured independently by a time-of- ight
99.5% pure, Gfullerenes (Dynamic Enterprises Ltd, Twyford, UK)method; it can be well ®tted Byvt ~ Vexp.2 .v.2 v, 721 with
which were sublimated in an oven at temperatures between 900 agd 166m¢g* and v,,~ 92m¢*! as expected for a transitio
1,000K. The emerging molecular beam passed through tlietween a maxwellian effusive beam and a supersonic'ficéme
collimation slits, each about Iim wide, separated by a distancanost probable velocity was™ 220m € ?, corresponding to a d
of 1.04m. Then it traversed a free-standing nanofabricated SiRroglie wavelength of 2.5 pm. The full-width at half-maximum was
grating* consisting of nominally 50-nm-wide slits with a 100-nmas broad as 60%, resulting in a longitudinal coherence length of
period. about 5pm.
At a further distance of 1.25 m behind the diffraction grating, the The essential features of the interference pattern can be under-
interference pattern was observed using a spatially resolving dettood using standard Kirchhoff diffraction thedfyfor a grating
tor. It consisted of a beam from a visible argon-ion laser (24 W allith a period of 100 nm, by taking into account both the ®njte
lines), focused to a gaussian waist offB width (this is the size width of the collimation and the experimentally determined veloc-
required for the light intensity to drop to # of that in the centre of ity distribution. The parameters in the ®t were the width of the
the beam). The light beam was directed vertically, parallel both tollimation, the gap widttg, of a single slit opening, the effective
the lines of the diffraction grating and to the collimation slits. Byoeam width of the detection laser and an overall scaling factor.
using a suitable mirror assembly, the focus could be scanned wittodel, assuming all grating slits to be perfect and identical,
micrometre resolution across the interference pattern. Theproduces very well the central peak of the interference pattern
absorbed light then ionized the¢gfullerenes via heating and shown in Fig. 2a, but does not ®t the “wings' of this pattern.
subsequent thermal emission of electr@n$he detection region  Agreement with the experimental data, including the “wings/ in

Markus Arndt, Olaf Nairz, Julian Vos-Andreae, Claudia Keller,
Gerbrand van der Zouw & Anton Zeilinger

Institut f& Experimentalphysik, UniveEit&ien, Boltzmanngasse 5,
A-1090 Wien, Austria

100 nm diffraction Scanning photo- Figure 1Diagram of the experimental set-up (not to scale). Hgd,neletal
grating  ionization stage leave the oven through a nozzB3afit8 1:3mnm3 0:25 mm

(widtt8 heigh8 depth), pass through two collimating slifshof® 5mm

(widtt8 height) separated by 1.04 m, traverggratBily (period 100 nm) 0.1 m after

the second slit, and are detected via thermal ionization by a laser 1.25m behind the

grating. The ions are then accelerated and directed towards a conversion) electrode.

ejected electrons are subsequently counted by a Channeltron electron

10 pm 10 um detection laser focus can be reproducibly scanned transversely to therreasswititi
unit

Collimation slits

Laser
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Fig. 2a, can be achieved by allowing for a gaussian variation of thén quantum interference experiments, coherent superposition

both the manufacturing process and adsorbents could accourdiation over a continuous spectrum, Rayleigh scattering,
for this fact (ref. 16, and T. A. Savras and H. Smith, personedllisions.

communication). Recently, we also observed interference,gf C When considering these effects, one should keep in mind that
molecules. only those scattering processes which allow us to determine the|path

Observation of quantum interference with fullerenes is interestf a Gy molecule will completely destroy in a single event the
ing for various reasons. First, the agreement between our measurgdrference between paths through neighbouring slits. This
and calculated interference contrast suggests that not only tregjuired p d; that is, the wavelengthof the incident or emitted
highly symmetric, isotopically purfCg, molecules contribute to radiation has to be smaller than the distanteetween neighbour
the interference pattern but also the less symmetric isotopomeiig slits, which amounts to 100 nm in our experiment. When this
variants *Cs¢-C and *2Csg-C, which occur with a total natural condition is not ful®lled decoherence is however also possible via
abundance of about 50%. If only the isotopically puf€s multi-photon scattering®*”
molecules contributed to the interference, we would observe aAt T < 900K, as in our experiment, eachg@nolecule has o
much larger background. average a total vibrational energyf< 7 eV (ref. 18) storedin 17

Second, we emphasize that for calculating the de Broglie wavirational modes, four of which may emit infrared radiation at
length,] = haMv, we have to use the complete miksf the object. |, < 7+19mm (ref. 10) each with an Einstein coef®cient |of
Thus, each gmolecule acts as awhole undivided particle during itd, < 100€ * (ref. 18). During its time of “ight from the grating
centre-of-mass propagation. towards the detectort(< 6 ms) a Gy molecule may thus emit o

Last, the rather high temperature of they@nolecules implies average 2+3 such photons.
broad distributions, both of their kinetic energy and of their internal In addition, hot G, has been observEdio emit continuous
energies. Our good quantitative agreement between experiment drt@ckbody radiation, in agreement with Planck's law, with a mea-
theory indicates that the latter do not in"uence the observedured integrated emissivity ek 4:5..6 2:0t3 10?° (ref. 18). For
coherence. All these observations support the view that eggh €typical value of < 900K, the average energy emitted during the
molecule interferes with itself only. time of Tight can then be estimated as onBy, < 0:1eV. This
corresponds to the emission of (for example) a single photon at
| < 10mm. Absorption of blackbody radiation has an even smaller
in‘uence as the environment is at a lower temperature than the
1,200 F & ~ molecule. Finally, since the mean free path for neutrgleé2ceed
100 m in our experiment, collisions with background molecules can
be neglected.

As shown above, the wavelengths involved are too large for single
photon decoherence. Also, the scattering rates are far too small to
induce suf®cient phase diffusion. This explains the decoupling of
internal and external degrees of freedom, and the persistence of
interference in our present experiment.

Avariety of unusual decoherence experiments would be possible
in a future extension of the experiment, using a large-area inter-
ferometer. A three-grating Mach+Zehnder interferoméseems to
be a particularly favourable choice, since for a grating separation of
up to 1 m we will have a molecular beam separation of up to80
much larger than the wavelength of a typical thermal photon. In this
case, the environment obtains “which-path' information even
through a single thermal photon, and the interference contrast
should thus be completely destroyed. The parameters that could be
controlled continuously in such an experiment would then be the
internal temperature of the fullerenes, the temperature of the
environment, the intensity and frequency of external laser radiation,
the interferometer size, and the background pressure of varjous
gases.

An improved interferometer could have other applications.
example, in contrast to previous atom-optical experimé&ité
Figure 2Interference pattern produceg mptcules, Experimental recording which were limited to the interaction with only a few lines in the
(open circles) and @t using Kirchhoff diffraction theory (continuous line). Théh@dgespeictrum, interferometry with fullerenes would enable us to
zeroth and ®rst-order maxima can be clearly seen. Details of the theory arestisgyiddeese naturally occurring and ubiquitous thermal processes
the texto, The molecular beam pro®le without the grating in the path of the &fatkctv@selength-dependent decoherence mechanisms for| (we

Countsin50 s

Countsinls

Position (mm)
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believe) the ®rst time. Another pOSSible application of molecul@® " s sssssssunsusensnsnanunnnnsnsnsersnsnanunnnnnnn

interferometry is precision metrology; the improved interferometeLanthanu m-su bSt|tUted blsm Uth

could be used to measure molecular polarizabifitiéoreover, it

might be possible to nanofabricate SiC patterns on Si substraﬁtanate for use in
using Gy interferometry.

Furthermore, we note the fundamental difference between isﬁon-volat"e memaories
topically pure Gy, which should exhibit bosonic statistics, and the
isotopomers containing oné*C nucleus, which should exhibit g H.Park, B. S. Kang, S. D. B, T. W. Noh, J. Leé & W. J&
fermionic statistics. We intend to explore the possibility of obser-
ving this feature, for example by showing the different rotationalpepartment of Physics and Condensed Matter Research Institute,
symmetry between the two species in an interferonigter Seoul National University, Seoul 151-742, Korea

In our experiment, the de Broglie wavelength of the interferingDepartment of Materials Engineering, Sung Kyun Kwan University,
fullerenes is already smaller than their diameter by a factor of almastwon 440-746, Korea
400. It would certainly be interesting to investigate the interferené¢G Corporate Institute of Technology, Seoul 137-140, Korea
of objects the size of which is equal to or even bigger than the ... s s s s
diffracting structure. Methods analogous to those used for thdon-volatile memory devices are so named because they retain
present work, probably extended to the use of optical diffractioimformation when power is interrupted; thus they are important
structures, could also be applied to study quantum interference edmputer components. In this context, there has been consider-

even larger macromolecules or clusters, up to small vifti€esv
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